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Analyse locale du transfert de matière associé à la formation de bulles générées par différents 
types d’orifices dans différentes phases liquides Newtoniennes : étude expérimentale et 
modélisation 
 
 
RESUME  
 
De multiples procédés de transfert de matière sont basés sur la dispersion de bulles de gaz 
dans une phase liquide (contacteurs à bulles). L’objectif général de l’étude est de comprendre 
les paramètres qui conditionnent le transfert de matière gaz-liquide et donc de maîtriser les 
performances en condition réelle des contacteurs à bulles.  
Des outils expérimentaux de caractérisation (analyse d’image) ont été proposés, dans un 
premier temps, afin d’appréhender l’influence des caractéristiques des membranes flexibles 
sur l’efficacité du transfert de matière et sur le coût énergétique. L’influence de la physico-
chimie (tensio-actifs et vin) a été ensuite étudiée et démontrée sur les paramètres clés que sont 
le diamètre et la forme de bulles générées, la fréquence de formation, la vitesse d’ascension, 
le coefficient de traînée et donc l’aire interfaciale d’échange (a). Une nouvelle méthode 
expérimentale d’obtention du coefficient volumique de transfert de matière (kLa) a été 
proposée. Couplée à la détermination de l’aire interfaciale (a), elle permet de dissocier les 
termes kL et a du kLa et donc d’obtenir le coefficient de transfert de matière local côté liquide 
(kL). Un modèle de prédiction original du coefficient kL basé sur les propriétés physiques et 
physico-chimiques a été proposé pour comprendre enfin les phénomènes physiques régissant 
ce paramètre en milieu complexe. 
 
Mots-clés : Contacteur à bulles ; Analyse d’images ; Membrane flexible ; Transfert de 
matière ; Coût énergétique ; Physico-chimie ; Aire interfaciale ; Coefficient volumique de 
transfert de matière ; Coefficient de transfert de matière local côté liquide ; Modèle de 
prédiction ; Tensio-actifs ; Micro-oxygénation du vin 
 
 
 
 
  
 3
NAME : PAINMANAKUL    First : Pisut 
 
Local analysis of mass transfer relating with a bubble formation from the different types of 
gas distributors in the different liquid phases (Newtonian) : Experimental study and 
calculating model     
 
ABSTRACT  
 
A large number of technical applications in water treatment, metallurgy, medicine, and a 
variety of chemical engineering processes are based on mass transfer unit operation involving 
a dispersion of the gas bubble into the liquid phase (gas bubble reactors). In this study, the 
objective is to understand the parameters which control the mass transfer efficiency and thus 
control the reactor performances used in the industrial operating condition.   
Firstly, by using the membrane gas sparger comparison techniques (image analysis), the 
influence of different membrane characteristics on the mass transfer efficiency and on the 
power consumption is observed. Then, the effect of physical chemistry (surfactant and wine) 
has been studied in term of the generated bubble sizes and forms, the bubble formation 
frequency, the terminal bubble rising velocity, the drag coefficient and thus the interfaciale 
area (a). Regarding to the study of mass transfer, the new experimental method for 
determining the local volumetric mass transfer coefficient (kLa) has been proposed. The liquid 
side mass transfer coefficient (kL) can be then deduced from the dissociation of kLa by a 
obtained experimentally. Finally, an original kL determination model based on the bubble 
physical properties and the physical chemistry of liquid phase has been proposed to provide a 
better understanding of this parameter.  
      
Key words : Gas bubble reactor ; Image analysis ; Membrane gas sparger ; Mass transfer ; 
Power consumption ; Physical chemistry ; Surfactant ; Wine ; Interfaciale area ; Volumetric 
mass transfer coefficient ; Liquid side mass transfer coefficient ; kL determination model  
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kLa  Coefficient volumique de transfert de matière  [T-1]
kL  Coefficient de transfert matière côté liquide  [L.T-1]
kOR  Coefficient d’orifice  [M-1/2.L7/2]
L  Largeur de la bulles générée [L]
2O
m   Masse d’oxygène transférée au cours du bullage (Eq. III.28)  [M]
M  Masse molaire [M.mol-1]
M’  Masse ajoutée effective définie (Eq. II.39)  [M]
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formation de la  première bulle)  
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QL  Débit de liquide entrant le réacteur  [L3.T-1]
RB  Rayon équivalent de la bulle (supposée) sphérique  [L]
RGP  Constante des gaz parfaits  [Joule/mol/K]
RM  Rayon de courbure de la membrane (Eq. II.49)  [L]
RO  Rayon de la membrane (Fig. II.6)  [L]
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S  Surface d’échange totale dans le réacteur (Eq. II.81)  [L2]
SB  Surface d’échange d’une bulle  [L2]
s Fréquence de remplacement des élément fluides de la surface  
(Eq. II.106)  
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se Fraction de sites occupés par les molécules de soluté adsorbées à la 
surface ou à l’interface gaz-liquide à l’équilibre (Eq. II.54)  
[-]
t  Temps   [T]
tC Temps de contact entre un élément de fluides et l’interface gaz-
liquide (Eq. II.105) 
[T]
T  Tension excédentaire exercée sur la membrane (Eq. II.43)  [M.T-2]
Ta  Température d’adsorption [K]
TB  Temps total de formation (Eq. III.8) [T]
TCroissance Temps total de formation (Eq. III.8) [T]
Timages Temps entre deux images fixé par la vitesse d’acquisition  
(Eq. III.13) 
[T]
Tmort  Temps entre deux bulles formées [T]
TO  Tension exercée au pôle de la membrane (Eq. II.48)  [M.T-2]
Ui  Vitesse de déplacement chacune des espèces  (Eq. II.77) [L.T-1]
Uo Vitesse de moyenne molaire de déplacement de chacune des 
espèces 
[L.T-1]
UB  Vitesse d’ascension de bulles [L.T-1]
Uofluide  
Vitesse de moyenne molaire d’écoulement du fluide dans les 3 
directions  
[L.T-1]
UOR  Vitesse moyenne du gaz à travers l’orifice (Eq. II.33)  [L.T-1]
UG  Vitesse du gaz  [L.T-1]
UL  Vitesse du liquide [L.T-1]
VB  Volume de bulle  [L3]
VBTATE      Volume de bulle décrit par la Loi de Tate (Eq. II.2)  [L3]
VC Volume de chambre de gaz en dessous de l’orifice (volume entre la 
vanne de contrôle du débit et l’orifice immergé)  
[L3]
VL  Volume de liquide dans le réacteur (Eq. IV.81)  [L3]
VR  Volume de réacteur (Eq. IV.81)  [L3]
VTotal  Volume total de réacteur (Eq. IV.16) [L3]
WO  Déflexion au pôle de la membrane (Fig. II.6)  [L]
  
                                                   
Nomenclature 
 
x Abscisse du centre de gravité de la bulle dans le repère (O, X, Y) 
(Fig. III.10)  
[L]
x’  Abscisse du centre de gravité de la bulle dans le repère (O, X’, Y’)  [L]
y Ordonnée du centre de gravité de la bulle dans le repère (O, X, Y)  
(Fig. III.10)  
[L]
y’  Ordonnée du centre de gravité de la bulle dans le repère (O, X’, Y’)  [L]
Ye  Pourcentage d’oxygène dans l’air entrant [%]
Ye  Pourcentage d’oxygène dans l’air sortant [%]
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α  Coefficient utilisé dans Eq. IV.5  [-]
β  Coefficient utilisé dans Eq. IV.5  [-]
δ  Epaisseur du film   [L]
Γ  Concentration superficielle (ou excès de surface) à l’instant t des 
molécules de soluté adsorbées à la surface ou à l’interface gaz-
liquide   
[mol.L-2]
CΓ  Concentration superficielle (ou excès de surface) à t=0 des 
molécules de soluté adsorbées à la surface ou à l’interface gaz-
liquide   
[mol.L-2]
eΓ  Concentration superficielle (ou excès de surface) à l’équilibre des 
molécules de soluté adsorbées à la surface ou à l’interface gaz-
liquide   
[mol.L-2]
∞
Γ  Concentration superficielle (ou excès de surface) des molécules de 
soluté adsorbées à la surface ou à l’interface gaz-liquide lorsque 
celle-ci est saturée  
[mol.L-2]
Gε   Rétention gazeuse  [-]
κ Rapport des viscosités (Eq. II.62)  [-]
θ  Angle de contact formé par la bulle avec la surface de l’orifice, 
défini dans le cas d’une phase liquide au repos (Fig. III.12 : 
RA θ=θ=θ )  
[°]
                                                   
Nomenclature 
 
Oλ   Rapport d’extension au pôle de la membrane (Eq. II.46)  [-]
Gµ   Viscosité dynamique du gaz   [M.L-1.T-1]
Lµ   Viscosité dynamique du liquide  [M.L-1.T-1]
Rµ   Coefficient de retard (Eq. II.127)   [M.L-1.T-1]
Lν   Viscosité cinématique du liquide  [L2.T-1]
Gρ   Masse volumique du gaz  [M.L-3]
Lρ   Masse volumique du liquide  [M.L-3]
Lσ   Tension superficielle de la phase liquide   [M.T-2]
O,Lσ  Tension superficielle du solvant pur (Concentration C en soluté 
nulle)  
[M.T-2]
φ   Facteur de forme (Eq. III.5)  [-]
ϕ
 
Angle de séparation correspondant à la discontinuité surface propre 
– surface rigidifié basé sur le modèle « Stagnant cap »  
(Figure II. 12). 
[°]
ψ Rapport de distance entre deux orifices sur la distance critique  
(Eq. II.4) 
[-]
ωΑ Quantité de composé A absorbée par unité de surface au bout du 
temps (Eq. II. 103) 
[mol.L-2]
χ  Excentricité (Eq. III.3)  [-]
  
NOMBRES SANS DIMENSION 
  
Bo  Nombre de Bond (Eq. II.16)  [-]
BoOR  Nombre de Bond d’orifice (Eq. II.7)  [-]
Eö  Nombre d’Eötvös appelé également nombre de Bond  [-]
f Coefficient de perte de charge à travers l’orifice (Eq. II.32)   [-]
Fr  Nombre de Froude (Eq. II.17)  [-]
FrOR  Nombre de Froude d’orifice (Eq. II.8)  [-]
Ga  Nombre de Galilée (Eq. II.113)  [-]
M  Nombre de Morton (Eq.II.13)  [-]
                                                   
Nomenclature 
 
NC  Nombre de Capacitance (Eq. II.5)  [-]
NW  Nombre de Débit de gaz (Eq. II.6)  [-]
Pe Nombre de Peclet (Eq.II.114)  [-]
Re  Nombre de Reynolds de la bulle défini par 
L
BBL
B
d.U.
Re
µ
ρ
=   [-]
ReOR  Nombre de Reynolds de l’orifice (Eq. II.9)  [-]
Sc  Nombre de Schmidt (Eq.II.112)  [-]
Sh Nombre de Sherwood (Eq.II.110)  [-]
We  Nombre de Weber (Eq. II.15)  [-]
WeOR  Nombre de Weber (Eq. II.10)  [-]
  
INDICES 
  
G Indice relatif à la phase gaz 
L Indice relatif à la phase liquide 
B Indice relatif aux bulles générées par des distributeurs de gaz 
OR Indice relatif à l’orifice situé sur des distributeurs de gaz 
contaminé Indice relatif à la phase liquide contaminée  
propre Indice relatif à la phase liquide propre 
exp  Indice relatif à un paramètre déterminé expérimentalement 
mod  Indice relatif à un paramètre prédit par le modèle 
mobile Indice relatif à l’interface de bulles fortement cisaillée (mobile)   
rigide Indice relatif à l’interface de bulles peu déformée (rigide)   
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                                                                                                                              I. Introduction Générale 
 3
L’aération d’une phase liquide par un gaz est à la base de nombreux procédés chimiques 
d’oxydation, d’absorption et de traitement biologique des eaux résiduaires urbaines. Afin 
d’obtenir une aire interfaciale maximale pour le transfert de matière gaz-liquide, le gaz est 
alors injecté dans le réacteur, sous forme de bulles, via un distributeur de gaz. L’ensemble des 
réacteurs ainsi aérés constitue la famille des contacteurs à bulles. 
 
GENERALITES 
 
Un contacteur à bulles est un réacteur dans lequel une phase gazeuse est dispersée sous forme 
de bulles se déplaçant de manière ascendante ou horizontale par rapport à une phase continue 
mobile ou immobile constituée par un liquide ou un mélange liquide solide. Les Colonnes à 
bulles, les Réacteurs de type Air-lift, les Mélangeurs statiques, sont des exemples de 
contacteur à bulles. Sur la Figure I. 1 est schématisée d’une part la forme habituelle des 
différents types de contacteurs à bulles.  
Liquide
Gaz
Liquide
Gaz  
 
 
 
 
 
 Gaz
Liquide
Liquide
Gaz
 
Figure I. 1.  Schémas de contacteurs à bulles 
 
Dans la plupart des contacteurs à bulles, le gaz est injecté par des distributeurs en pied de 
colonne. Ils peuvent être de type poreux, plaques ou tores percés, ou membranes élastiques en 
caoutchouc perforé, ils permettent une distribution du gaz sur tout le contacteur.  
 
COMPLEXITE 
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Types de distributeurs de gaz 
Le distributeur de gaz joue un rôle important sur la taille des bulles initiales au niveau de 
l’injection, sur l’hydrodynamique de la phase gaz et de la phase liquide et donc sur l’aire 
interfaciale générée. Notons qu’il y a aussi, d’autre part, des phénomènes de rupture et de 
coalescence dans le réacteur qui peuvent également modifier ce paramètre. La Figure I. 2 
présente quelques types de distributeurs de gaz.      
 
Distributeur de type « rigide » Distributeur de type « flexible »
Poreux Plaque Percée Membrane 
   
 
¾ Perte de charge (faible ou moyenne) 
¾ Résistances aux agressivités du milieu et aux hautes 
températures et pressions. 
¾ Risque de colmatage  
 
¾ Perte de charge plus élevée 
¾ Petites bulles homogènes en 
tailles 
¾ Risque de colmatage 
 
Figure I. 2.  Types de distributeurs de gaz 
 
Le dimensionnement et le choix du distributeur de gaz sont délicats, ils doivent prendre en 
considération : l’aire interfaciale générée, le coût énergétique, la longévité, la durabilité des 
performances et les conditions de travail (température, pression et agressivité du milieu).  
Afin d’appréhender l’importance de la nature du distributeur de gaz sur les bulles formées et 
sur l’hydrodynamique, Deckwer (1992) et Hébrard et al. (1996) ont étudié le rôle essentiel du 
distributeur de gaz, en particulier son impact sur l’hydrodynamique, dans l’approche globale 
du réacteur. Pour l’approche locale, le phénomène de formation de bulles générées selon la 
nature de l’orifice (dans un liquide au repos) est caractérisé et analysé par Loubière (2002).  
Pourtant, concernant les distributeurs de type «membrane flexible» qui ont été développés 
depuis une vingtaine d’années et utilisés dans le domaine du traitement des eaux, aucune 
méthode précise permet de caractériser et de comparer les performances des différentes 
membranes flexibles existant sur le marché.     
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Environnement physico-chimiques des contacteurs à bulles   
En condition réelle, des caractéristiques physico-chimiques très variées sont rencontrées dans 
l’utilisation des contacteurs à bulles. De ce fait, les bulles générées sont formées dans des 
phases liquides contaminées et complexes. Des conséquences notables sur la taille des bulles 
formées et donc sur l’aire interfaciale (a) ont été observées si les propriétés physico-chimique 
de « tension superficielle σL» du liquide sont modifiées (Hébrard et al., 1998 et Loubière, 
2002).  
L’utilisation d’agents de surface (composés tensio-actifs) dans les procédés de lavage, est en 
augmentation, aussi ces composés deviennent très présents dans les eaux résiduaires urbaines 
ou industrielles. Les valeurs moyennes habituellement mesurées pour les tensio-actifs 
anioniques dans les eaux brutes à l’entrée et à la sortie des stations d’épuration sont 
respectivement égales à 12.55 mg/l et 1.37 mg/l. Les rendements épuratoires de ces composés 
sont généralement supérieurs à 90% (Capela, 1999). Il est alors très difficile de s’affranchir 
de leur présence que ce soit pour les eaux résiduaires ou les eaux à potabiliser. De ce fait, 
il est donc essentiel d’étudier l’influence des TA sur la génération de bulles pour mieux 
comprendre le fonctionnement des bassins d’aération, et des contacteurs gaz-liquide de façon 
générale. 
 
Physico-chimie et Micro-oxygénation des vins 
Dans le domaine de la production du vin, la technique de micro-oxygénation du vin par un 
distributeur de type céramique dans les moûts et les vins est désormais une pratique reconnue 
dans les processus de vinification. Actuellement, c’est la dégustation qui est utilisée pour 
« piloter » les apports d’oxygène.  
Les connaissances sur le distributeur de gaz utilisé et sur l’influence de la nature physico-
chimiques du vin sont alors nécessaires pour connaître et maîtriser correctement l’apport 
contrôlé d’oxygène dans le vin et ainsi maîtriser la qualité du vin. 
 
Transfert de matière gaz-liquide dans des contacteurs à bulles 
Généralement, le coefficient volumique de transfert de matière kLa est utilisé pour considérer 
de façon globale les performances du transfert de matière dans les contacteurs à bulles, or il 
dépend de nombreux paramètres. Il est donc difficile et insuffisant, pour comprendre 
clairement la complexité du transfert de matière gaz-liquide, de se baser sur une 
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interprétation exclusive des variations du kLa. La Figure I. 3 présente les différents 
paramètres contrôlant les performances des contacteurs à bulles.  
 
Figure I. 3.  Paramètres contrôlant les performances des contacteurs à bulles 
 
En présence de caractéristiques physico-chimiques particulières, la détermination précise des 
paramètres conditionnant le transfert de matière gaz-liquide (a, kLa et kL) est essentielle pour 
mieux comprendre et maîtriser correctement les performances des contacteurs à bulles. En 
plus, la compréhension de l’impact de leur présence sur le transfert de matière local côté 
liquide kL peut alors viser à mieux comprendre et à modéliser les phénomènes physiques 
régissant ce paramètre en milieu complexe. Malgré les nombreuses études conduites sur le 
sujet, permettant d’approfondir les différents processus physiques intervenant, 
l’opération de transfert de masse reste encore aujourd’hui d’actualité. 
 
SOLUTIONS / BUTS 
 
L’impact du distributeur d’air et de la nature physico-chimique des effluents à traiter est donc 
aujourd’hui mal appréhendé, car évalué jusqu’à présent par des approches trop globalisés. 
kLa
kLa 
Physico-chimie 
Performances des contacteurs à bulles 
Distributeur de gaz 
Diamètre de bulles  Fréquence de la formation de bulles    Forme de bulles générées 
Vitesse d’ascension de bulles Coefficient de traînée       Nature de l’interface de bulle 
Epaisseur de la couche limite Coefficient de diffusion       Hydrodynamique locale de bulles 
Etc… 
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L’idée de ce travail est donc de réactualiser les approches relatives au transfert (échelle plus 
localisée) pour mieux comprendre l’effet du distributeur et de la physico-chimie. Cette étude 
s’inscrit donc dans le cadre de la compréhension des paramètres conditionnant le transfert de 
matière gaz-liquide. Pour cela, elle a pour but : 
 
¾ de définir le rôle du distributeur de gaz sur la génération et l’hydrodynamique de 
bulles dans l’eau claire ; 
¾ de proposer des outils de caractérisation des membranes flexibles afin 
d’appréhender l’influence de ces caractéristiques sur l’efficacité du transfert de 
matière et sur le coût énergétique des membranes utilisées ; 
 
¾ d’étudier l’influence de la physico-chimie sur la génération de bulle et leur 
devenir (hydrodynamique de bulles générées et aire interfaciale associée) ;  
 
¾ d’analyser individuellement les grandeurs caractérisant l’hydrodynamique des 
contacteurs à bulles et les grandeurs caractérisant le transfert de matière ; 
 
¾ de modéliser l’évolution du coefficient kL en conditions opératoire donnée.  
 
¾ d’appliquer les connaissances sur le distributeur utilisé et sur l’influence physico-
chimiques des solutions pour optimiser au mieux le transfert d’oxygène dans les 
processus de vinification micro-oxygénation du vin.   
 
STRUCTURE DU MEMOIRE 
 
A cette fin, le mémoire sera structuré de la manière suivante : 
 
¾ Le Chapitre I (que vous êtes entrain d’achever) introduit et présente les recherches 
conduites au cours de cette thèse. 
 
¾ Le Chapitre II présente une synthèse bibliographique. Ce chapitre se décompose en 
trois volets :  
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o Génération et hydrodynamique de bulles dans l’eau claire 
o Influence de la physico-chimie sur la génération de bulles et sur leurs devenirs 
o Transfert de matière gaz-liquide 
 
Les problématiques et objectifs de ce travail seront enfin présentés afin de faire le 
lien entre la synthèse bibliographique et les travaux envisagés.   
   
¾ Le Chapitre III décrit les dispositifs expérimentaux, les conditions opératoires et les 
méthodes de mesure utilisées. 
 
¾ Le Chapitre IV est consacré à la présentation de l’ensemble des résultats 
expérimentaux obtenus et aux modèles de calcul développés. 
 
¾ Le Chapitre V conclut ce manuscrit : l’ensemble des études présentées dans les 
chapitres antérieurs sont synthétisées et les perspectives de ce travail de recherche sont 
annoncées. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Chapitre II
SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE
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II.1. GENERATION ET HYDRODYNAMIQUE DE BULLE DANS 
L’EAU CLAIRE 
 
L’aération d’une phase liquide par un gaz est à la base de nombreux procédés chimiques 
d’oxydation, d’absorption et de traitement biologique des eaux résiduaires urbaines. Pour les 
contacteurs à bulles, le gaz est alors injecté dans le réacteur, sous forme de bulles, via un 
distributeur de gaz : l’objectif est d’offrir une aire interfaciale maximale au transfert de 
matière gaz-liquide.   
L’aire interfaciale est un paramètre clé caractéristique du contacteur gaz-liquide. Pour bien 
connaître et maîtriser ce paramètre, la synthèse bibliographique de cette partie est consacrée 
aux généralités sur la génération de bulles dans l’eau claire à partir de différents distributeurs 
de gaz.  
 II.1.1 Echelle globale sur la génération de bulle 
L’objectif est ici de présenter globalement le système générateur de bulles et l’ensemble des 
régimes de bullage associés. Les paramètres influençant la formation de bulles seront classés 
et regroupés sous forme de nombres sans dimension pour évaluer l’influence de certains 
paramètres sur les bulles formées et obtenir ainsi des connaissances sur l’hydrodynamique de 
bulles obtenue dans le contacteur à bulles. 
  
II.1.1.1 Préambule 
 
Pour un système de génération de bulles à orifices immergés, de nombreux paramètres 
influencent le processus de formation. Ils peuvent être classés comme présenté sur la Figure 
II.1. 
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Figure II. 1. Schéma d’un système générateur de bulles à orifice immergé  
 
Dans ce schéma, un débit de gaz QG sous une pression pe alimente la chambre de gaz de 
volume VC, située en dessous du distributeur de gaz. NOR et DE sont le nombre d’orifices et la 
distance entre deux orifices sur le distributeur. Les bulles de gaz de diamètre (dB) sont 
générées à travers un orifice de diamètre dOR : le débit d’alimentation de la bulle est q(t). Les 
bulles sont formées dans une phase liquide incompressible et newtonienne, au repos ou en 
mouvement, de hauteur HL. Les pressions dans la chambre et dans la bulle sont 
respectivement notées pC et pB.  
Selon Sadhal et al. (1997), les paramètres qui influencent la formation des bulles peuvent être 
classés en trois types :  
¾ Les variables d’équipement : Type de distributeur, diamètre et nombre d’orifice et 
volume de chambre ;  
¾ Les variables du système : Tension superficielle (σL), densité (ρG et ρL), viscosité (µG 
et µL) et viscosité cinématique (νG et νL) des phases gaz et liquide ;  
¾ Les variables opératoires : Débit de gaz, perte de charge et hauteur de liquide. 
  
II.1.1.2 Les régimes de bullage 
 
Les phénomènes de formation de bulles à partir d’un seul et de plusieurs orifices immergés 
sont caractérisés en terme de régime de bullage. Ils caractérisent les régimes d’écoulement 
générés à partir du système générateur de bulles   
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a) Régime de bullage dans le cas d’un seul orifice 
Les régimes de bullage observés avec un seul orifice sont caractérisés par deux types de 
facteurs : le débit de gaz injecté au travers de l’orifice et le système d’injection du gaz 
(Georgescu, 1999). 
 
Le débit de gaz injecté 
McCann & Prince (1971) et Georgescu (1999) ont caractérisé les régimes de bullage en 
fonction du débit de gaz injecté. Trois régimes de formation de bulles peuvent être distingués 
en fonction de l’intensité du débit de gaz injecté : 
 
¾ Bullage quasi statique (régime de bullage lent)  
• Le débit de gaz injecté est très faible, généralement inférieur à 1 cm3/s.  
• Le volume des bulles détachées est indépendant du débit de gaz et peut être 
déterminé par le volume VB_TATE issu du bilan des forces (forces de pesanteur et 
d’Archimède) au niveau de l’orifice. La Loi de Tate se définit ainsi par : 
( ) g
dV
GL
LOR
TATEB .
..
_ ρρ
σπ
−
=  (II. 1) 
¾ Bullage dynamique   
• Le régime dynamique de formation de bulles correspond à des débits de gaz 
modérés.  
• En augmentant le débit de gaz, les forces inertielles (accélération du liquide autour 
de la bulle) deviennent importantes et le volume de la bulle croît presque 
proportionnellement avec le débit de gaz.  
• Les interactions entre les bulles formées sont négligeables.  
 
¾ Bullage turbulent – Régime de jet  
• Le régime de bullage turbulent apparaît à des débits de gaz très élevés, 
généralement supérieur à 200 cm3/s.  
• La coalescence au niveau de l’orifice apparaît entre deux bulles formées 
successivement : elles montent ensemble sur 8-10 cm, puis éclatent en petites 
bulles de tailles différentes.  
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• Les forces inertielles deviennent très grandes et des bulles de forme irrégulière 
montent rapidement dans un mouvement hélicoïdal (McCann & Prince, 1971). 
• En augmentant le débit de gaz, le régime de bulle turbulent se transforme en 
régime de jet : un jet de gaz monte à partir de l’orifice et se désintègre dans un 
nuage hétérogène de petites bulles (Chaumat et al., 2004). 
 
Le système d’injection du gaz 
Le système d’injection du gaz conditionne la manière avec laquelle le bullage se fait. En 
fonction du volume de la chambre de gaz VC sous l’orifice (volume entre la vanne de contrôle 
du débit et l’orifice immergé), différentes « conditions de contrôle» sont définies :  
 
¾ Bullage à pression du gaz pG imposée constante 
• Le volume de la chambre de gaz est très grand par rapport au volume de la bulle 
émergente. Le type de distributeur associé est typiquement la plaque percée.  
• Le débit de gaz à travers l’orifice q(t) est variable durant le processus de 
formation de la bulle : q(t) = dVB/dt, tandis que la pression du gaz pC reste 
presque constante.  
• Le volume de gaz VC a alors une grande influence sur la taille des bulles 
émergentes (Hughes et al., 1955 ; Davidson & Schüler, 1960 ; Marmur & Rubin, 
1976).  
 
¾ Bullage à débit de gaz imposé constant 
• Le volume de la chambre de gaz est petit par rapport au volume de la bulle 
émergente. L’injection du gaz réalisée par un tube capillaire est un exemple 
représentatif. 
• Les fluctuations de pression dues à la formation de bulles sont faibles par rapport à 
la différence de pression entre la chambre et l’orifice,  
• Le débit de gaz à travers l’orifice peut être considéré comme constant : q(t) = QG 
(Sadhal et al., 1997). 
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¾ Bullage à condition intermédiaire 
• Le volume de la chambre de gaz est de l’ordre du volume de chambre critique 
Vcritique (Hughes et al., 1955) : 
( )
).(
..)/.(
GL
G
2
OR
critiqueC g
c2dV
ρρ
ρπ
−
≈      (II. 2) 
c étant la célérité du son dans le milieu.  
• La pression du gaz dans la chambre pC(t) et le débit à travers l’orifice q(t) sont 
variables.  
• Quand le volume de chambre est largement plus petit que le volume critique, le 
bullage est dit à débit constant ; inversement, quand VC dépasse largement la 
valeur critique, le bullage est à pression du gaz imposée constante. 
b) Régimes de bullage dans le cas de plusieurs orifices 
Le phénomène de formation de bulles à partir de plusieurs orifices a été étudié de manière 
expérimentale et de manière numérique par différents auteurs (Bowonder et Kumar, 1970, 
Titomanlio et al., 1976 et Solanki et al., 1992). Pereira Dias, (1999) a caractérisé ce 
phénomène en utilisant un plateau à orifices multiples, associé à un petit volume de chambre 
de gaz et donc travaillant dans le régime de bullage à débit de gaz imposé constant. Trois 
types de régimes de bullage sont identifiés : 
 
Régime de bullage unique « single bubbling » 
Pour de faibles débits de gaz, les bulles sont formées une à une à partir d’un seul orifice qui 
est celui de plus grand diamètre. Selon la loi de Laplace (
ORd
.P σ∆ 4= ), nous pouvons constater 
que la plus petite différence de pression capillaire (pression relative à la tension superficielle 
du liquide) est obtenue par le plus grand orifice. Dans ces conditions, le plateau à orifices 
multiples est strictement équivalent au cas d’un plateau à un seul orifice. 
 
Régime de bullage unique alterné « alternate single bubbling » 
Pour des débits de gaz modérés, les bulles commencent à se former à tous les orifices (en 
augmentant le débit de gaz). Nous pouvons dire que les forces inertielles du gaz deviennent 
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importantes et compensent la différence de pression capillaire. L’augmentation du débit de 
gaz engendre une augmentation de la fréquence de formation des bulles. Toutefois les bulles 
ne sont pas générées simultanément. 
 
Régime de bullage simultané « simultaneous bubbling » 
Pour des débits de gaz très élevés, les bulles sont formés simultanément par tous les orifices. 
Les forces inertielles du gaz sont suffisamment importantes pour compenser la résistance du 
liquide (la différence de pression capillaire) sur tous les orifices au même moment. Le nombre 
d’orifices actifs augmente avec le débit de gaz, jusqu’à atteindre le nombre total d’orifices du 
plateau. A ce moment là, le phénomène de coalescence au niveau de la formation des bulles 
devient un facteur essentiel pour caractériser les diamètres des bulles générées.  
 
  
dB  
    
    
    
    
    
    
    
    
     
    DE  
dOR 
 
Figure II. 2. Condition critique pour la coalescence de deux bulles 
 
Dans le travail de Pereira Dias (1999), la distance critique entre deux orifices du distributeur 
(dCR) est utilisée comme paramètre important pour considérer le phénomène de coalescence 
au niveau de la formation de bulles. Si la distance entre les orifices dE est plus grande qu'une 
valeur critique dCR, alors la coalescence (à la formation des bulles) ne se produira jamais. Au 
contraire, si cette distance est inférieure à la valeur critique, alors la coalescence peut se 
produire.  
La coalescence se produit si le temps de contact entre les bulles est plus long que le temps de 
drainage du film liquide. Dans le cas de bulles en formation, il y a une augmentation de la 
taille jusqu’à atteindre une interaction entre deux bulles voisines. Le film liquide ou la tension 
superficielle ne sont pas suffisants pour séparer les deux bulles ; les forces intermoléculaires 
de Van Der Waals  leur imposent de fusionner en une seule grande bulle. 
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La distance critique dCR pour que deux bulles de taille équivalente se touchent et coalescent 
correspond au diamètre sphérique équivalent dB (Figure II. 2) défini comme :   
3
6
π
B
BCR
V.dd ==                  (II. 3) 
La distance critique peut être définie aussi comme suit :   
      
CR
E
d
D
=ψ            (II. 4)   
Si la valeur de ψ est inférieure à 1, la coalescence au niveau de la formation des bulles peut se 
produire. Alors que si ψ  > 1, les bulles ne peuvent pas coalescer pendant leur formation.    
 
II.1.1.3 Approche adimensionnelle 
 
Différents nombres sans dimension ont été définis afin d’uniformiser la présentation des 
études et d’évaluer l’influence de certains paramètres précédemment présenté sur la Figure II. 
1 sur les bulles formées  
a) Le nombre de capacitance NC (Hughes et al., 1955)  
Il traduit le type de condition de contrôle de l'injection de gaz. Il est défini par : 
OROR
LC
C p.d.
g..V.N 2
4
π
ρ
=      (II. 5) 
Suivant les valeurs de Nc, Tadaki and Maeda (1963) ont déterminé trois conditions de 
formation de bulles : 
¾ NC<l  Bullage à débit de gaz imposé constant :  
Il a lieu quand le volume de chambre est petit devant celui de la bulle (injection de type 
capillaire). Il existe alors des fluctuations de pression dans la chambre et le débit de gaz à 
travers l'orifice est constant. 
¾ 1<NC<9 Bullage à condition intermédiaire :  
Ni le débit de gaz ni la pression dans la chambre ne sont constants. 
¾ NC >9   Bullage à pression de gaz imposée constante : 
Il a lieu quand le volume de chambre est très grand devant celui de la bulle (distributeur de 
type plaque percée). Le débit de gaz à travers l'orifice est variable durant le processus. La 
pression de gaz reste constante. 
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b) Le nombre de débit de gaz NW  
Il traduit l'intensité du débit de gaz injecté et est fonction de la vitesse du gaz à travers 
l'orifice, du diamètre de l'orifice et des propriétés physico-chimiques de la phase liquide. Il est 
défini par : 
5.0
ORORW Fr.BoN =      (II. 6) 
Où : Bo est le nombre de Bond d’orifice défini par :  
L
2
ORL
OR
g.d.
Bo
σ
ρ
=      (II. 7) 
 Fr est le nombre de Froude d’orifice défini par : 
g.d
UFr
OR
2
OR
OR =       (II. 8) 
De la même manière, suivant les valeurs de Nw, trois zones ont été définies :  
¾ NW<l   Bullage quasi statique : 
Les débits de gaz sont inférieurs à l cm3/s. Le diamètre des bulles est indépendant du débit de 
gaz (équilibre Archimède / tension superficielle). 
¾ 1< NW<16  Bullage dynamique : 
Le diamètre des bulles est fonction du débit de gaz.  
¾ NW > 16  Bullage turbulent : 
Des phénomènes de rupture et de coalescence de bulles ont lieu après le détachement de 
celles-ci : une distribution de taille de bulles est ainsi observée. Nous avons un régime de jet 
pour QG ≈200 cm3/s. 
c) Le nombre de Reynolds d’orifice ReOR (Valentin, 1967) 
Il traduit les régimes de bullage et est défini par : 
G
ORORG
OR
d.U.Re
µ
ρ
=       (II. 9) 
Ces régimes de bullage sont au nombre de quatre : 
¾ ReOR<200  Régime dit « de volume constant » :  
 Il correspond au bullage quasi statique. 
¾ 200<ReOR<1000  Régime dit « de volume légèrement croissant » :  
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Les effets d’inertie apparaissent et les effets de viscosité ne sont plus négligeables. Cette 
gamme est couverte en particulier par les travaux de Davidson & Schüler (1960). 
¾ 1000<ReOR<2100  Régime dit « laminaire ou de fréquence constante » :  
La fréquence de formation de bulles est constante, dépendante du diamètre de l’orifice, le 
diamètre de bulle augmente avec le débit de gaz. Ce régime et le précédent correspondent en 
fait au bullage dynamique. 
¾ ReOR>2100   Régime dit « turbulent ».  
Pour ReOR>10000, le régime turbulent se transforme en régime de jet. Une telle approche ne 
considère pas l’influence du distributeur de gaz (nature de l’orifice) sur les régimes de 
bullage. 
d) Le nombre de Weber d’orifice WeOR  
Il est utilisé pour positionner le régime de jet et est défini par : 
OROR
L
OR
2
ORL
OR BoFr
dUWe ... ==
σ
ρ
            (II. 10) 
Selon Räbiger & Vogelpohl (1986), la transition vers le régime de jet a lieu pour le nombre de 
Weber supérieur à 1,3. Blass (1990) a estimé ce Weber critique à 2.  
Gaddis & Vogelpohl (1986) ont constaté que la transition vers le régime de jet se produit 
quand la Force d'inertie est supérieure à la force de tension superficielle : 
     LOR
2
ORL
2
OR .d.U
4
d.
σπρπ =××             (II. 11) 
Donc, le nombre de Weber d’orifice critique peut être défini comme suit : 
4dUWe
L
OR
2
ORL
OR == σ
ρ ..
             (II. 12) 
Periera Dias (1999) a utilisé les valeurs du nombre de WeOR et du nombre de Morton d’orifice 
(Eq. II. 13.) pour déterminer la transition entre les trois régimes de formation de bulles pour 
plusieurs orifices : 
3
LL
4
L
.
.gMo
σρ
µ
=                         (II. 13) 
La transition entre le régime «bullage unique» et le régime «bullage unique 
alterné» correspond à WeOR = 10, 70 et 250 (Mo = 10-11, 10-5, 102). Le passage du régime 
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«bullage unique alterné» au régime « bullage simultané » se produit à WeOR = 100, 400 et 800 
(Mo = 10-11, 10-5 et 102).    
 
II.1.1.4 Hydrodynamique de bulles détachées 
 
Après leur détachement, les bulles générées par le système générateur de bulles sont 
pratiquement non-isolée et pourront traverser le réacteur sous forme d’inclusions dispersées 
en ascension libre dans un liquide initialement au repos. Les différentes formes et régimes de 
bullage vont conditionner la structure de l’écoulement du gaz au sein de la phase liquide 
(phase continue) et donc les performances de transfert de matière dans le contacteur gaz-
liquide.   
Dans ce paragraphe, le coefficient de traînée CD, la vitesse d’ascension UB, la trajectoire des 
bulles générées seront décrire pour les différentes formes de bulles présentées dans le 
contacteur à bulles à l’aide des nombres adimensionels. De plus, les lignes de courant de 
l’écoulement autour d’une bulle isolée concernant les différentes formes de bulles seront 
présentés pour permettre de comprendre les conditions locales de l’hydrodynamique aux 
interfaces de la bulle générée et alors d’interpréter correctement les phénomènes de transfert 
de matière à l’interface gaz-liquide.   
 
¾ Le nombre de Reynolds Re qui compare les effets d’inertie aux effets visqueux : 
L
BBL dU
µ
ρ ..Re =               (II. 14) 
¾ Le nombre de Weber We qui compare les effets d’inertie aux effets de tension 
superficielle : 
BoFrdUWe
L
B
2
BL ... ==
σ
ρ              (II. 15) 
¾ Le nombre de bond Bo (ou nombre d’Eötvös Eö) qui compare les effets de gravité 
(flottabilité) aux effets de tension superficielle : 
L
2
BL gdEöBo
σ
ρ ..
==               (II. 16) 
¾ Le nombre de Froude Fr qui compare les effets d’inertie aux effets de gravité 
(flottabilité) : 
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B
.
=                (II. 17) 
¾ Le nombre de Morton Mo (Eq. II. 13) qui compare les effets d’énergie cinétique et 
d’énergie interfaciale. Il ne dépend que des propriétés physiques des fluides. 
 
Dans la Figure II. 3, Clift et al. (1978) ont classé les formes prises par des bulles d’air en 
ascension dans un liquide au repos en trois types : sphérique, ellipsoïdale et calotte sphérique 
ou ellipsoïdale.  
 
Figure II. 3. Forme des bulles en mouvement sous l’action de la gravité au sein d’un liquide 
en fonction des nombres de Reynolds, de Bond (Eö) et de Morton. 
a) Forme sphérique 
Régime de stokes (ReB<<1) 
La solution analytique la plus ancienne pour un écoulement rampant autour d’une sphère 
solide remonte aux travaux de Stokes. Ils ont permis d’obtenir la solution stationnaire de 
l’écoulement autour d’une sphère (bulle) sphérique valable à très faible nombre de Reynolds 
(Re<<1) ainsi que l’expression de la force de traînée.  
B
solideD Re
C 24=                (II. 18) 
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Dans le cas de bulle sphérique non isolée, l’interface est mobile et une ascension rectiligne est 
observée. L’excentricité de bulle (X) qui est le rapport d’aspect entre le grand axe (largeur l) 
et le petit axe (hauteur h) de bulle est proche de 1.  
Selon Batchelor (1967), le coefficient de traînée est plus faible et s’exprime en fonction du 
nombre de Reynolds de bulle : 
B
D Re
C 16=                 (II. 19) 
A partir de l’équilibre entre la force d’Archimède et la force de traînée, nous pouvons donc 
écrire :  
42
1
6
2
2
3
B
BLD
B d..U..C.g.d. πρρ∆π =                (II. 20) 
La vitesse terminale d’ascension de bulle peut être définie à partir des l’équation II. 19 et II. 
20 par :  
L
B
B .
d..gU
µ
ρ∆
12
2
=               (II. 21) 
A l’aide des équations d’Hadamard-Rybczynski (1911), les tracés des lignes de courant de 
l’écoulement de Stokes autour d’une bulle sont représentés sur la Figure II. 4.a (Clift et al., 
1978). Nous notons que cet écoulement est symétrique de part et d’autre de la bulle, 
l’écoulement pouvant ainsi venir indifféremment de la gauche ou de la droite. 
 
 
(a) 
(b) 
(c) 
 
Figure II. 4.  Lignes de courant de l’écoulement autour d’une bulle (Re<<1, 200 et 500) 
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Un autre point essentiel à considérer est la présence d’un champ de vorticité non nul dans 
l’écoulement (Figure II. 4.a). Cette vorticité n’est pas apportée par l’écoulement car il est 
uniforme. Elle est par conséquent la conséquence directe de la présence de la bulle. La 
vorticité est produite à la surface de la particule et ensuite diffusée dans l’écoulement.  
 
Régime inertiel (1 < ReB< 250)  
Dans ce régime, la présence d’effets d’inertie est une condition nécessaire pour déformer une 
particule fluide mais pas dans le cas des bulles, lorsque les effets de tension superficielle sont 
dominants devant les effets d’inertie et de gravité. Selon Pereira Dias (1999), les bulles en 
ascension restent toujours sphérique et montent en rectiligne ce qui correspond à un nombre 
de Reynolds entre 2 et 4.02.Mo-0.214. Cependant, la bulle commence à avoir une circulation 
interne dans son sillage causant une diminution du coefficient de traînée et une augmentation 
de la vitesse terminale d’ascension. Le coefficient de traînée est alors défini par : 
680
718
.
B
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.C =                 (II. 22) 
En intégrant l’équation II. 22 dans l’équation II. 20, la vitesse terminale d’ascension de bulle 
est alors : 
281520
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La bulle d’air en ascension dans de l’eau claire reste sphérique jusqu’à un diamètre de 1 mm 
ce qui correspond à un nombre de Reynolds d’environ 250 et à une vitesse terminale 
d’ascension de 15 cm.s-1. Le nombre de Weber est alors de l’ordre de grandeur de l’unité (We 
= 0.87) alors que le nombre de Bond est effectivement d’un ordre de grandeur plus faible (Bo 
= 0.14).     
Selon Fabre et Legendre (2002), les mêmes écoulements sont trouvés pour les cas Re = 1 et 
Re = 200 (Figure II. 4.b) et il n’y a jamais de décollement de l’écoulement autours d’une bulle 
sphérique propre à grand nombre de Reynolds (Re = 500 sur la Figure II. 4.c). Le décollement 
de l’écoulement autour d’une bulle n’est en fait possible que si elle est suffisamment 
déformée ou si son interface est contaminée. De plus, la vorticité générée sur une bulle reste 
confinée dans une fine couche limite d’épaisseur δ autour de celle-ci.  
Moore (1963) a développé une solution analytique pour des Re supérieurs. Dans ce cas, la 
couche limite dynamique se décolle progressivement mais reste laminaire. Les hétérogénéités 
II. Synthèse Bibliographique : Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 24
de contraintes autour de l’interface augmentent et l’écoulement devient rotationnel dans le 
sillage derrière la bulle. Cette étude permet de montrer que la couche limite contient la 
vorticité de l’écoulement (Figure II. 5). 
 
Figure II. 5. Couche limite autour d’une bulle (Moore, 1963) 
 
La Figure II. 5 montre qu’il y a tout autour de la bulle une épaisseur δ ∝ Re-0.5 qui tend vers 0 
lorsque Re→∞. Au voisinage du point d’arrêt arrière, la couche limite s’épaissit δ ∝ Re-0.1667. 
Le sillage présente une épaisseur constante δ ∝ Re-0.25.  
b) Forme ellipsoïdale 
Régime potentiel (250<Re<500) 
Dans ce régime, les effets d’inertie ont tendance à induire une faible déformation symétrique 
de part et d’autre de la bulle. La bulle prend la forme d’un ellipsoïde de révolution autour de 
son petit axe qui est dirigé suivant la vitesse d’ascension. L’ascension rectiligne est encore 
observée dans ce régime. Moore en 1965 introduit le nombre de Weber pour caractériser la 
déformation de la bulle par la détermination de la valeur de X : 
( )( )
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quand la bulle est alors suffisamment déformée pour que l’écoulement soit décollé dans son 
sillage. L’influence de cette circulation en l’absence de détachement tourbillonnaire est en fait 
très réduite sur la traînée car la traînée est principalement contrôlée par la forme de la bulle.  
Le coefficient de traînée correspondant à une bulle faiblement déformée peut être 
pratiquement défini à partir d’une loi de la forme suivante (Maxworthy et al., 1996) : 
710
111
.D Re
.C =                (II. 25) 
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Régime des bulles très déformées : détachement tourbillonnaire (500<Re<750)  
De l’effet du détachement tourbillonnaire derrière une bulle ellipsoïdale résulte la 
modification très nette de sa trajectoire. La trajectoire se déstabilise par un mouvement plan 
sous forme de zigzag qui bifurque ensuite vers un mouvement hélicoïdal. Le régime 
correspondant à l’apparition du détachement tourbillonnaire est décrit par une loi 
correspondant à un nombre de Weber critique (WeC) compris entre 2.3 et 3.3 pour des 
liquides purifiées (Maxworthy et al., 1996).  
Le coefficient de traînée et la vitesse terminale d’ascension peuvent être défini par (Periera 
Dias, 1999) : 
402750 Re.Mo..CD =                                              (II. 26) 
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Dans ce régime, la vitesse d’ascension de la bulle change complètement de comportement car 
maintenant elle décroît alors que le coefficient de traînée se met à croître de manière très 
rapide grâce à la diminution de la circulation interne de la bulle (Ponoth et McLaughlin, 
2000).  
 
 
 
Figure II. 6.  Lignes de courant de l’écoulement autour d’une bulle ellipsoïdale  
(Mclaughlin, 1996) 
 
En considérant les lignes de courant de l’écoulement pour une bulle déformée (dB = 1.76 mm 
et Re =  637), Mclaughlin (1996) a présenté que l’écoulement n’est pas symétrique de part et 
d’autre de la bulle mais aussi à gauche ou à droite. De plus, les écoulements ont tendance à se 
décoller progressivement mais en restant laminaire (Figure II. 6). 
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Régime de la transition vers le régime de calotte sphérique (750<Re<6000)  
La forme elliptique des bulles peut être observée jusqu’à ce que les effets de gravité 
deviennent significatifs. Elle se met tout d’abord à osciller avant l’apparition de la forme 
calotte. D’après ce qui précède ceci concerne les bulles de diamètre compris entre 3 mm et 20 
mm pour des nombres de Reynolds compris entre 750 et 6000 et des nombres de Weber 
compris entre We=WeC et We = 20.  
d) Forme de calotte sphérique ou ellipsoïdale (Re>6000) 
A partir d’un volume suffisamment important une bulle en ascension dans un liquide au repos 
prend la forme d’une calotte sphérique. La partie frontale a la forme d’une sphère et l’arrière 
est presque plat. L’ascension de la bulle présente un mouvement sous forme rectiligne avec 
une vitesse constante, indépendante de la taille. Selon Periera Dias (1999), ce régime 
correspond à un nombre de Reynolds supérieur à 3.10.Mo-0.25. Le coefficient de traînée et la 
vitesse terminale d’ascension sont définis par : 
 
ReMo..C .D
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e) Synthèse des hydrodynamiques de bulle dans un réacteur 
Le Tableau II. 1 regroupe les différentes formes et les trajectoires observées dans le réacteur. 
Celles-ci sont présentées en fonction du diamètre équivalent de la bulle mais aussi en fonction 
des nombres de Reynolds, de Weber, de Bond (Eö) et de Froude. 
 
dB (mm) 0 1 1.5 3 20 
Re 0 250 500 750 6000 
We 0 0.9 2.3 2.3 20 
Bo 0 0.14 0.3 1.3 40 
Fr 0 7.5 7 2 0.5 
II. Synthèse Bibliographique : Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 27
 
Forme 
 
 
Trajectoire 
 
     
 
Tableau II. 1.  Synthèse des hydrodynamiques de bulle dans un contacteur à bulles 
 (Fabre et Legendre, 2002) 
 
En conclusion, la connaissance du coefficient de traînée, de la vitesse d’ascension UB, de la 
trajectoire et des lignes de courant de l’écoulement autour d’une bulle pour les différentes 
formes de bulles générées permet d’appréhender l’hydrodynamique des bulles afin d’essayer 
de comprendre du point de vue aire interfaciale et conditions limites d’écoulement à 
l’interface, les phénomènes affectant le transfert de matière gaz-liquide dans le contacteur à 
bulles.   
 
II.1.1.5 Aire interfaciale  
 
L’aire interfaciale (a) est un paramètre important pour prédire et dimensionner un contacteur à 
bulle. Elle s’exprime en m2 de surface de bulle de gaz développée par m3 de liquide. Cette 
valeur permet de rendre compte de l’évolution de la surface d’échange offerte au transfert de 
matière. Nous pouvons constater que cette valeur de a dépend principalement entre autre de la 
taille des bulles et de l’hydrodynamique associée (le phénomène de rupture et de coalescence 
de bulles, la forme de bulle générée…). Différentes méthodes utilisées pour déterminer l’aire 
interfaciale (a) sont décrites ensuite comme il suit : 
Selon Hébrard (1995) et Moustiri (2000), l’aire interfaciale à échelle globale dans un 
contacteur à bulles est calculée à partir des valeurs moyennes du diamètre de Sauter (dB32) et 
de la rétention du gaz (εG). Elle est donc restreinte à une gamme de débit pour laquelle le 
diamètre de Sauter est accessible, c’est à dire en régime homogène pour les colonnes à bulles. 
Dans ce cas, l’aire interfaciale est estimée, en supposant une population de bulles sphériques, 
à partir de la relation suivante : 
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Pour déterminer l’aire interfaciale, les techniques basées respectivement sur les sondes 
résistives ou optiques et sur la transmission ou la réflexion d’ondes lumineuses ou sonores 
sont aussi utilisées (Wolff et al., 1990 et Bröring et al., 1991). Elles permettent d’obtenir la 
valeur locale de l’aire interfaciale. 
D’autre méthode, de type chimique, s’appuient sur une absorption avec réaction chimique 
rapide du pseudo-nième ordre. Deux groups de réactions sont normalement utilisées dans la 
pratique : les oxydations d’ions (en pratique toujours du sulfite) par l’air (Linek et Vacek, 
1981 et Lara Marquez et al., 1992) et les réactions du dioxyde de carbone dans des solutions 
basiques de soude, de carbonate et des amines (Alvarez et al., 1981). 
Malheureusement, les corrélations proposées dans la littérature prédisent des résultats très 
divergents et sont souvent présentées sous forme de corrélations empiriques trop dépendantes 
de conditions opératoires très variées (Akita et Yoshida ,1974, Kocamustafaogullari et al., 
1994 et Hibiki et Ishii 2001). 
 
En conclusion, il est donc intéressant d’intégrer des approches locales sur la génération de 
bulle (Loubière, 2002) pour ensuite accéder correctement au calcul de la valeur locale de 
l’aire interfaciale. Cette approche peut permettre ensuite la dissociation des valeurs de l’aire 
interfaciale (a) et du coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) à partir des 
coefficients volumique de transfert de matière (kLa).                     
 II.1.2 Echelle locale sur la génération de bulle 
La population de bulles présente dans les contacteurs à bulles conditionne l’efficacité des 
transferts de matière entre les deux phases, et donc les performances associées. La taille des 
bulles résulte généralement de deux processus : 
¾ le processus de formation de bulles au niveau du distributeur de gaz, 
¾ le processus de rupture et de coalescence de bulles dans le milieu continu. 
Dans les liquides faiblement coalescents, l’étape de formation de bulles est cruciale : la 
rupture et la coalescence de bulles peuvent être négligées, la taille des bulles dans le réacteur 
est calibrée dès la formation. Il est alors essentiel de maîtriser le volume de bulles formées par 
le distributeur de gaz afin de dimensionner correctement le contacteur à bulle. 
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Pour comprendre la richesse et la complexité du phénomène de formation de bulle et 
l’ensemble de l’hydrodynamique associée, il est alors essentiel de maîtriser la taille des bulles 
formées et l’aire interfaciale, à partir d’un distributeur de gaz donné.    
 
II.1.2.1 Type de distributeur de gaz 
 
La dispersion d’un gaz dans une phase liquide est assurée par des systèmes d’aération qui 
génèrent des bulles par passage du gaz à travers des orifices immergés dans la phase liquide. 
Selon le domaine d’applications, différents types de distributeurs de gaz sont utilisés. 
Dans les industries chimiques, l’aération des liquides est réalisée par des distributeurs de gaz 
de type rigides : les plaques percées et les poreux sont les plus courants. Ils offrent des 
avantages majeurs, en particulier leur résistance aux hautes températures et pressions. Dans la 
micro-oxygénation du vin, les distributeurs sont utilisés pour apporter de l’oxygène en début 
de fermentation pour permettre la formation de stérols au niveau de la paroi des levures, éviter 
d’avoir un vin réduit et permettre une meilleure stabilité de la couleur par stabilisation des 
composés polyphénoliques dans la production du vin. 
Dans le domaine du traitement des eaux, un nouveau distributeur de gaz a été développé 
depuis une vingtaine d’années : les membranes flexibles. Ces membranes caoutchoutées 
souples sont utilisées comme distributeurs dans les bassins d'aération à la place des plaques 
percées et des poreux. Elles ont l'avantage de ne pas avoir de problèmes d'encrassement des 
pores par des particules, problèmes couramment rencontrés avec des distributeurs de type 
plaque percée ou poreux. De plus, elles produisent une population uniforme de petites bulles 
(Rice & Tupperainen, 1981) augmentant ainsi l'aire interfaciale (a) et maintenant la rétention 
de gaz à son niveau optimal pendant une durée plus importante.  
Deckwer (1992) et Hébrard et al. (1996) ont étudié le rôle essentiel du distributeur de gaz, en 
particulier son impact sur l’hydrodynamique, dans l’approche globale du réacteur. Pour 
l’approche locale, le phénomène de formation de bulles générées selon la nature de l’orifice 
(dans un liquide au repos) est caractérisé et analysé par Loubière (2002).  
 
L’objectif de ce paragraphe est de présenter les conclusions des études expérimentales et 
théoriques sur la formation de bulles et l’aire interfaciale obtenue par des orifices rigides et 
flexibles dans une phase liquide au repos.  
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II.1.2.2 Distributeur de gaz de type « rigide »  
a) Caractérisation des distributeurs rigides en terme de propriétés physiques  
Nature et diamètre de l’orifice 
Le distributeur rigide est normalement en acier inoxydable. Par conséquence, il est donc 
indéformable : quel que soit le débit de gaz appliqué, le diamètre de l’orifice dOR reste 
constant. 
 
Pertes de charge engendrée par un distributeur rigide  
Cette grandeur conditionne la consommation énergétique associée au poste d’aération. 
Différents paramètres sont définis pour caractériser la perte de charge engendrée par un 
orifice rigide :  
 
¾ Perte de charge critique ∆PC  
C’est la pression nécessaire à la formation de la première bulle à travers l’orifice. Elle est 
assimilable à une « barrière d’énergie » à vaincre et dépend de la hauteur de liquide, de la 
nature de l’orifice et de sa géométrie (diamètre, épaisseur).  
 
¾ Puissance dissipée 
La puissance dissipée (PG/VTotal) constitue un réel critère de comparaison entre les différents 
réacteurs gaz-liquide. Dans le cas des distributeurs de gaz, la puissance dissipée peut être liée 
à la perte de charge totale comme suit (Bouaifi et al., 2001) :  
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×=×=             (II. 31)  
 
La perte de charge totale (∆PTotal) est une fonction de la hauteur d’eau (ρ.g.HL) et de la perte 
de charge aux bornes du distributeur (∆P) qui augmente avec la vitesse de gaz au travers de 
l'orifice. 
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¾ Coefficient de perte de charge f  
Il est calculé à partir des mesures expérimentales de débit de gaz QG passant à travers l’orifice 
en fonction de la perte de charge appliquée ∆P. Il peut se traduire sous forme adimensionnelle 
en définissant un coefficient de perte de charge f à travers l’orifice et un nombre de Reynolds 
d’orifice ReOR (Eq. II. 9) : 
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Ces deux nombres peuvent être calculés en considérant : 
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¾ Coefficient d’orifice kOR  
Cette valeur est déterminée pour caractériser la perte de charge à travers l’orifice à partir de 
l’équation de l’orifice, (Tsuge, 1986) définie par : 
P.kq OR ∆=                                                            (II.34) 
En couplant les équations (II.32) et (II.34) et en assimilant en première approximation q à QG, 
l’expression suivante est déduite : 
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b) Description générale de la formation de bulles par un distributeur rigide  
Pour que la formation de bulles par un orifice rigide ait lieu, il est nécessaire que la pression 
dans la chambre pC soit supérieure à la somme de la pression hydrostatique pH et de la 
pression relative à la tension superficielle du liquide pσ, c’est-à-dire : 
OR
L
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+=+≥  (II. 36) 
Aucun étalement de la bulle sur l’orifice est considéré dans l’équation (II.36). La pression 
hydrostatique dans la bulle ( BGHB r.g.p ρ= ) est négligeable. Pour des grandes hauteurs 
d’eau, pσ est négligeable, la production de bulles dépend alors essentiellement de la hauteur 
de liquide. 
Sadhal et al., 1997 ont décomposé le processus de formation de bulles à partir d’un orifice 
rigide en trois étapes : la phase de croissance, la phase d’élongation et la phase d’attente.    
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Loubière (2002) précise que la formation de bulles par un orifice rigide en bullage quasi 
statique est un processus discontinu. Le temps mort présent entre deux bulles formées 
successivement par un orifice rigide est due à la pénétration de liquide dans l’orifice : il 
correspond au temps nécessaire pour atteindre dans la chambre la pression minimale pour 
former une nouvelle bulle. Le temps de formation d’une bulle est égal à la somme du temps 
de croissance de la bulle et du temps d’arrêt entre deux bulles formées successivement « 
le temps mort ». 
c) Bilan des forces exercées sur la bulle 
Le mouvement ascendant de la bulle générée par un orifice rigide peut être décrit par les 
forces d'inertie, d'archimède, de traînée, de tension superficielle et de quantité de mouvement 
du gaz à travers l'orifice. Les composantes horizontales des forces étant négligeable dans le 
cas d’un liquide au repos. Le bilan de force est appliqué au centre de gravité de la bulle et est 
défini par :  
 
Force de tension superficielle 
      LOR.d.F σπσ −=               (II. 37) 
La force relative à la tension superficielle s'exerce sur la base de la bulle, au niveau du 
périmètre de 1'orifice. Elle fait intervenir la tension superficielle de la phase liquide, et donc, 
la notion de mouillabilité du liquide.  
 
Force de Traînée 
Cette force s’oppose au mouvement relatif entre la bulle et la phase liquide. Elle est définie 
sous la forme : 
  
8
d..)dt/dy(.CF
2
M
2
LD
D
πρ
−=              (II. 38)
  
Dans cette expression de la force de traînée interviennent : la vitesse d'ascension de la bulle 
(dy/dt ou UB), l'aire projetée, définie par rapport au diamètre de la bulle horizontal maximal 
(dM) et le coefficient de traînée (CD). 
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Force d'inertie  (ou de masse ajoutée) 
Cette force représente l’inertie du liquide entraîné par le mouvement de croissance de la bulle. 
Elle est calculée à partir du concept de « masse ajoutée » et de la vitesse de l’interface : 
dt
)
dt
dy.M(d
F
'
I −=               (II. 39) 
Globalement, la force d'inertie (ou de masse ajoutée) peut être perçue comme la force subie 
par la bulle résultante de la quantité de fluide mise en mouvement par l'expansion de la bulle 
(notion d'accélération de la phase continue). 
Classiquement, la masse ajoutée M' s'exprime de la manière suivante : 
       BLMG VkM )..(
' ρρ +=               (II. 40) 
Où :  kM, est le coefficient de masse ajoutée. 
Les auteurs travaillant sur la formation de bulles utilisent, le plus souvent, la valeur 
théorique : kM'=11/16 ((Davidson & Schüler, 1960). 
 
Force d'Archimède 
     gVF BGLB .).( ρρ −=              (II. 41) 
La force d'Archimède, telle qu'elle est exprimée, sous entend qu'au niveau de la base de la 
bulle (sortie de l'orifice), la pression de gaz est égale à la pression du liquide (Gaddis & 
Vogelpohl, 1986).  
 
Force de quantité de mouvement du gaz 
   2
OR
2
G
M d.
q..4F
π
ρ
=               (II. 42) 
Cette force résulte du mouvement du gaz dans la bulle (circulaire toroïdal selon Pinczewski 
1980) et tend à favoriser la croissance de la bulle. Cette circulation de gaz dans la bulle est 
fonction du débit de gaz passant à travers l'orifice. Elle est particulièrement importante à hauts 
débits (et/ou pressions). 
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d) Comportement en terme de diamètre de bulles détachées, de fréquence de formation et 
d’aire interfaciale associée  
Pour des orifices rigides, différents régimes de bullage sont observés en fonction de l’intensité 
du débit de gaz. Le bullage quasi statique, dynamique ou turbulent pour un seul orifice. De 
plus, trois types de régimes de bullage ont été caractérisés à l’aide d’un plateau à orifices 
multiples (paragraphe II.1.1.2). 
Loubière (2002) montre que quel que soit le débit de gaz injecté en régime quasi statique, le 
diamètre des bulles générées par l’orifice rigide demeure constant. Cependant, il y a linéarité 
entre la fréquence de formation de bulle et le débit de gaz.  
Pour accéder à l’aire interfaciale, les valeurs du diamètre de Sauter de bulle et de la rétention 
de gaz sont mesurés selon l’approche globale. Selon Hébrard (1995), l’aire interfaciale 
obtenue en colonne à bulles de 20 cm de diamètre (DC) à partir des trois types de distributeur 
(poreux, plaque percée et membrane flexible) augmente avec la vitesse superficielle du gaz et 
dépend du type de distributeur de gaz utilisé. 
Moustiri (2001) a proposé une approche locale basée sur la mise en œuvre d’un plan 
d’expérience pour permettre d’isoler les facteurs prépondérant dans la détermination de l’aire 
interfaciale obtenue par un orifice rigide en régime de jet.  
L’aire interfaciale peut être aussi déduite à l’aide du système d’acquisition et du traitement 
d’image (Loubière, 2002) pour mesurer les valeurs du diamètre de bulle, de la fréquence de 
formation et de la vitesse d’ascension associées.       
 
II.1.2.3 Distributeurs flexibles de type « membranes flexibles » 
a) Caractérisation des membranes flexibles en terme de propriétés physiques 
De part leur composition, les distributeurs de gaz de type membranes sont flexibles, donc 
déformables. Sous l’effet de la pression appliquée, la membrane se « gonfle », s’expand, 
provoquant ainsi un agrandissement de l’orifice et un gonflement de la membrane. Ce 
comportement d’élasticité le différencie fondamentalement des distributeurs rigides.  
La caractérisation des orifices flexibles est basée sur les même paramètres que pour l’orifice 
rigide, la notion d’élasticité étant développée en complément. Différents modèles d’élasticités 
sont utilisées comme outils de caractérisation des membranes flexibles.    
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Modèle de Rice & Lakhani (1983) 
Ils proposent de décrire le comportement d'une membrane en déterminant deux coefficients 
KR et n à partir d'une équation de la forme : 
     nR PKT ∆=                    (II. 43) 
Où: T est la tension exercée sur la membrane ; 
∆P est la perte de charge subie par le gaz à travers la membrane. 
KR et n sont des grandeurs caractéristiques de la membrane : n est fonction du diamètre 
d’orifice et KR est inversement proportionnel à l'élasticité de la membrane. 
Pour accéder à la tension T, il est nécessaire de mesurer la déflexion WO subie au pôle de la 
membrane pour une perte de charge donnée. La Figure II. 7 schématise la déflexion subie par 
la membrane : 
WO
        RO
RM
∆P
 
Figure II. 7 : Déflexion WO subie par la membrane pour une perte de charge ∆P donnée 
 
Selon Rice & Lakhani (1983), deux modèles sont applicables pour calculer la tension exercée 
sur la membrane. Ils considèrent tous les deux que la membrane a la forme d'une calotte 
sphérique : 
Modèle de Hildebrand (1961) : Il s’utilise dans le cas de faibles déflexions (WO << RO) : 
O
2
O
W4
RPT .∆=                (II. 44) 
Modèle de Williams (1980) : Il s’utilise pour de larges déflexions (WO >> RO) : 
4
WP
W4
RPT O
O
2
O .. ∆∆ +=                         (II. 45) 
 
Modèle de Rice & Howell (1986)  
Ces auteurs ont développé un modèle mettant en relation les propriétés élastiques de la 
membrane et la mécanique des fluides pour décrire le comportement physique d'une 
membrane sous l'action d'une perte de charge. 
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Dans un premier temps, ils définissent un rapport d'extension prenant en considération la 
déformation de la membrane dans les trois directions sous l’action de la perte de charge. Dans 
le cas d'une forme hémisphérique de la membrane, le rapport d'extension λo au pôle de la 
membrane s'exprime par :  
2
O
2
0
0 R
W1+=λ                          (II. 46) 
En se basant sur la théorie statistique de l'élasticité des polymères développée par Treolar et 
al. (1975), ils aboutissent à l'expression suivante de la tension exercée sur la membrane :  


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              (II. 47) 
Où : TO est la tension exercée au pôle de la membrane ; 
bO est l'épaisseur de la membrane ; 
G est le module de rigidité représentant une propriété intrinsèque de la membrane. Il 
est d’autant plus petit que 1’élasticité de la membrane est élevée. 
La tension exercée sur la membrane au pôle est calculée par la relation classique : 
     
M
O
C R
T.2p =                                     (II. 48) 
pC est la pression dans la chambre de gaz. RM est le rayon de la membrane considérée comme 
une calotte sphérique : 
0
2
0
2
O
M W.2
WRR +=               (II. 49) 
 
Pertes de charge engendrée par une membrane flexible 
Les différents paramètres (perte de charge critique ∆PC, puissance dissipée, coefficient de 
perte de charge f et coefficient d’orifice kOR) précédemment décrits dans le cas de l’orifice 
rigide, sont appliquées pour caractériser la perte de charge engendrée par un orifice flexible. 
De plus, Bischof (1994) a caractérisé le comportement élastique de ses différentes membranes 
(caoutchouc, latex, PVC, « Gummi », polyuréthane, silicone) en suivant l’évolution de la 
perte de charge en fonction du débit de gaz. Des différences ont été observées : pour un même 
débit de gaz, la perte de charge diffère suivant le type de matériau et le diamètre de l’orifice. 
Quelle que soit la membrane, la relation logarithmique suivante a été validée : 
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βα∆ GQ.P =               (II. 50) 
Rice & Howell (1986) ont remarqué l’existence d’un phénomène d’hystérésis entre le 
gonflement de la membrane (QG croissant) et son dégonflement (QG décroissant). Ce 
phénomène dépend du type de matériau et peut être du à un effet de mémoire (viscoélasticité) 
du matériau ou à un effet de relaxation.  
b) Description générale de la formation de bulles par une membrane flexible 
Concernant le comportement élastique de la membrane, le critère de la formation de bulles par 
un orifice flexible est défini par (Rice & Howell, 1987 et Bischof, 1994) : 
0≥−−−= EHC ppppp σ∆                       (II. 51) 
Tout comme pour les orifices rigides (Eq.II.36), aucun étalement de la bulle sur l’orifice n’est 
considéré ; la pression hydrostatique dans la bulle ( BGHB r.g.p ρ= ) est négligeable. 
Cependant, la pression due à l’élasticité de la membrane notée pE (Figure II. 8) devient un 
autre paramètre à considérer. Elle dépend du matériau élastique, de la taille de l’orifice et de 
la tension exercée sur la membrane et peut être déterminée expérimentalement. 
p
σ pΗ
bulle membranePHB
P
Ε
PΕ
pC
 
Figure II. 8. Bilan de forces pour la formation de bulles par un orifice flexible 
 
A partir de l’équation Eq. II. 51, ces auteurs définissent la pression critique ∆PC par : 
E
OR
L
EC pd
4ppP +=+= σ∆ σ   (II. 52) 
∆PC représente la pression minimale nécessaire à la formation de la première bulle (pression 
hydrostatique non incluse). Elle est mesurée expérimentalement. Il est donc possible de 
déterminer expérimentalement la « pression élastique » PE à partir des mesures de pressions 
critiques et de diamètres d’orifice. La formation de bulles par un orifice flexible est un 
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processus continu donc, le temps de formation d’une bulle par un orifice flexible est égal au 
temps de croissance de la bulle (Loubière, 2002). 
c) Bilan des forces exercées sur la bulle au détachement 
Les composantes verticales des forces exercées sur la bulle en croissance pour l’orifice rigide 
définies dans le paragraphe II.1.2.2 ont été appliqués afin d’appréhender le détachement de la 
bulle à partir de l’orifice flexible.  
Loubière (2002) montre que la croissance et le détachement sont contrôlés par les forces 
d’Archimède, de tension superficielle et d’inertie pour l’orifice rigide. Cependant, seules les 
forces d’Archimède et de tension superficielle sont dominantes pour l’orifice flexible. Dans 
les deux cas, les forces de traînée et de quantité de mouvement du gaz sont négligeables. Le 
détachement a lieu quand la force d’Archimède est maximale et les forces de tension 
superficielle et de masse ajoutée minimales. 
d) Comportement en terme de diamètre de bulles détachées, de fréquence de formation et 
d’aire interfaciale associées 
Geary & Rice (1991), Hébrard et al. (1996) et Couvert et al.(1999) trouvent que les profils des 
diamètre de bulles générées par des distributeurs de type « membranes » varient 
logarithmiquement avec le débit de gaz injecté. Quand le débit de gaz croît, la pression dans 
la chambre de gaz augmente, la membrane « gonfle », provoquant un élargissement de 
l’orifice. Ces résultats sont cohérents avec ceux obtenus quel que soit le matériau de la 
membrane dans le cas d’un seul orifice (Bischof & Sommerfeld, 1991 et Bischof, 1994). Des 
comportements diffèrent de celui d’un orifice rigide sont trouvés en terme de diamètre de 
bulle et de fréquence de formation de bulle.   
Loubière (2002) montre qu’à un même débit de gaz, les bulles générées par un orifice flexible 
sont nettement plus petites que celles générées par un orifice rigide de même taille. 
Cependant, les fréquences de formation des bulles avec un orifice flexible sont plus élevées 
que celles avec un orifice rigide. 
Comme précisé au paragraphe II.1.2.2, l’aire interfaciale peut être déduite à l’aide du système 
d’acquisition et de traitement d’image en mesurant les valeurs du diamètre de bulle, de 
fréquence de la formation et de vitesse d’ascension associées. De tels les différences de 
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comportements observées sur la taille et la fréquence de formation de bulle auront des 
conséquences évidentes sur l’aire interfaciale générée, et donc sur le transfert de matière. 
 II.1.3 Conclusion partielle 
La richesse et la complexité du phénomène de formation de bulles a été mise en évidence 
dans cette partie du chapitre. Des études bibliographiques conduites sur la génération de bulle 
dans l’eau claire à l’échelle globale ont d’abord été expliquées :   
¾ les différents régimes de bullage avec un seul ou plusieurs orifices, dépendant du 
système d’injection et de l’intensité du débit de gaz ont été décrits ; 
¾ les nombreuses variables influençant ce phénomène ont été classifiées et regroupées 
sous forme de nombres sans dimension ; 
¾ l’hydrodynamique des bulles détachées a été décrite pour les différentes formes de 
bulles, en terme de coefficient de traînée, de vitesse d’ascension, de trajectoire et de 
lignes de courants de l’écoulement autour d’une bulle. 
¾ différentes méthodes utilisées pour déterminer l’aire interfaciale (a) ont été présentées. 
 
En approfondissant, les fondamentaux du phénomène de formation de bulles à partir des 
différents distributeurs de gaz (orifices rigides et flexibles) ont été maîtrisés et focalisés :  
¾ la caractérisation des distributeurs de gaz (orifice, perte de charge, élasticité…) a 
donné lieu à plusieurs travaux. 
¾ les effets de la nature de l’orifice (rigide et flexible) ont été considérés en terme de 
processus de formation de bulles, de forces exercées sur la bulle au détachement et de 
diamètres et de fréquences de bulles générées. 
¾ de tels comportements différents sur la taille et la fréquence de formation des bulles, 
auront des conséquences évidentes sur l’aire interfaciale, et donc sur le phénomène de 
transfert de matière. 
En condition réelle, l’effet des propriétés physico-chimiques peut modifier significativement 
la génération et aussi l’hydrodynamique des bulles par rapport à l’eau claire. Il est alors 
essentiel d’étudier l’influence des propriétés physico-chimique du liquide pour bien 
appréhender les performances du transfert de matière entre les bulles générées et la phase 
liquide présente dans le contacteur à bulles. 
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II.2 INFLUENCE DE LA PHYSICO-CHIMIE SUR LA GENERATION 
DE BULLE ET SUR LEUR DEVENIR 
 
En général, des caractéristiques physico-chimiques très variées sont rencontrées dans 
l’utilisation des contacteurs à bulles. Des conséquences notables sur la taille des bulles formée 
et donc sur l’aire interfaciale (a) ont été observées si la propriété physico-chimique de 
« tension superficielle σL» du liquide est modifiée (Hébrard et al., 1998 et Loubière, 2002).  
Dans le cas de la micro-oxygénation des vins, l’influence de la tension superficielle sur les 
bulles d’air générées permet de comprendre les phénomènes de transfert et de consommation 
de l’oxygène dans les processus de vinification (Farine, 2005).       
De ce fait, il est donc déterminant de prendre en considération le paramètre σL pour des 
solutions aqueuses à base de tensio-actifs ou de vins (blanc ou rouge).  
Dans cette partie, les propriétés aux échelles macroscopique et microscopique des agents de 
surface ou tensio-actifs (TA) seront décrites. Les notions de Concentration Micellaire Critique 
(CMC) seront aussi abordées. Cela permettra de comprendre le phénomène d’adsorption des 
molécules de TA à l’interface gaz-liquide et les effets sur la formation des bulles et sur leur 
devenir (l’hydrodynamique de bulle détachée et l’aire interfaciale associée).  
Enfin, une description générale des processus de vinification, de l’influence de l’oxygène 
(micro-oxygénation) et de l’influence du dioxyde de soufre sur la production du vin seront 
présentées.   
 II.2.1 Préambule 
Ce préambule a pour but de présenter quelques notions relatives au concept de tension 
superficielle σL. La tension superficielle est, par définition, l’énergie libre par unité de surface 
associée à la formation de l’interface considérée (J/m2) pour un liquide donné à une 
température constante. Elle s’exprime également en tant que force par unité de longueur 
(N/m). 
Pour des systèmes air-solutions aqueuses, les différents comportements de solutions aqueuses 
en fonction de la concentration en solutés font apparaître trois classes (Figure II. 9). 
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Figure II. 9. Quelques comportements typiques de solutions aqueuses (Tauzin, 1979) 
 
¾ Type I.  
Il obtenu pour la majeure partie des composés organiques. La tension superficielle décroît de 
façon régulière pour tendre vers la valeur du produit organique pur (si le soluté est liquide et 
très soluble). 
¾ Type II.  
Il correspond aux composés qui provoquent un excès de surface négatif (la surface est moins 
concentrée que le reste du liquide), le soluté est alors fortement hydraté. Ce phénomène 
apparaît pour des solutions minérales et pour quelques composés organiques en solution 
(glycérol, fluoresceine). 
¾ Type III.  
Il est obtenu pour les produits qui s’adsorbent fortement, c’est-à-dire les agents de surface ou 
composés tensio-actifs. 
 II.2.2 Généralité sur les tensio-actifs (TA) 
II.2.2.1 Propriété à l’échelle macroscopique des tensio-actifs « monomère »  
 
Les tensio-actifs (TA) sont des substances qui, présentes à de faibles concentrations dans un 
système, ont la propriété de s’adsorber fortement sur les surfaces ou aux interfaces du 
système. Ils constituent l'une des plus grandes familles des auxiliaires chimiques. Les TA sont 
des molécules organiques amphiphiles. Ils sont constitués de deux parties de polarités 
différentes reliées par des liaisons covalentes : 
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¾ une tête polaire à caractère hydrophile chargée ou non chargée ; 
¾ une chaîne hydrocarbonée à caractère hydrophobe, droite ou ramifiée, saturée ou 
partiellement insaturée, comportant éventuellement des noyaux aromatiques. 
A la surface libre d’une solution, le groupe hydrophile est en contact avec la phase liquide 
(eau), la partie hydrophobe est rejetée vers l’air (molécules orientées). 
 
II.2.2.2 Classification des tensio-actifs 
 
Suivant la nature de la partie hydrophile, ces molécules se classent en 4 catégories. 
a) Les tensio-actifs anioniques 
Ces composés possèdent un ou plusieurs groupements qui s'ionisent en solution aqueuse pour 
fournir des TA chargés négativement (Linfield, 1976). Ils ont de plus une bonne stabilité à 
tous les pH, à température élevée, et en eaux dures. Par contre, ils ont un pouvoir moussant 
très important.  
La gamme des TA anioniques est très large et ils sont les plus utilisés industriellement. Nous 
pouvant répartir l'ensemble de ces TA en trois groupes principaux : les sels d’acide gras, plus 
couramment appelés savons, les composés sulfonés et les composés sulfatés. 
b) Les tensio-actifs cationiques 
Ces composés possèdent un ou plusieurs groupements qui s'ionisent en solution aqueuse pour 
fournir des TA chargés positivement (Jungermann, 1970). En pratique, les tensio-actifs 
cationiques appartiennent soit à la famille des amines soit à celle des hétérocycles azotés.  
Les TA cationiques sont de moins bons moussants et détergents que les TA anioniques. Mais 
ils ont la propriété physico-chimique de s'adsorber et de modifier en fonction de leur 
concentration la mouillabilité des surfaces minérales ou métalliques dont la plupart sont 
naturellement hydrophiles et électronégatives. 
c) Les tensio-actifs amphotères 
Les TA amphotères possèdent deux ou plusieurs groupements fonctionnels. Ils s’ionisent en 
solution aqueuse et selon les conditions du milieu, ils vont conférer au composé le caractère 
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de TA anionique aux pH alcalins et le caractère de TA cationique aux pH acides. Cette 
propriété découle de leur structure moléculaire qui présente la particularité au voisinage du 
point isoélectrique d'avoir une solubilité et des propriétés tensio-actives minimales. 
Ces TA ont d’excellentes propriétés détergentes mais fournissent une mousse abondante et 
stable. Ils sont très peu utilisés actuellement en raison de leur prix élevé. 
c) Les tensio-actifs non ioniques 
Les TA non-ioniques ont la particularité d'avoir une partie hydrophile constituée d'une chaîne 
de polymères d'oxyde d'éthylène plus ou moins longue, de forte affinité avec l'eau, fixée sur 
une chaîne saturée ou faiblement insaturée. Ils ne donnent naissance à aucun ion en solution 
aqueuse (Schick, 1976) et sont la seconde classe en importance industrielle (Hairston, 1994).  
Ces TA sont compatibles avec les autres TA et moussent peu ou très faiblement. De plus, ils 
sont insensibles à la concentration en sels de l'eau, donc à la dureté, et aux conditions de pH. 
 
II.2.2.3 Propriété à l’échelle microscopique des tensio-actifs 
 
A l'échelle microscopique, le caractère amphiphile des molécules de TA est à l'origine de leur 
orientation préférentielle aux interfaces (avec adsorption et abaissement de la tension 
superficielle ou interfaciale). Ce phénomène d’adsorption des molécules de TA aux interfaces 
est lié à des paramètres structuraux (forme et longueur de la chaîne hydrocarbonée, nombre et 
position des groupements hydrophiles…) qui modifient l’équilibre thermodynamique du 
système.  
Tauzin (1979) et Loubière (2002) ont considéré et modélisé le phénomène d’adsorption de 
molécules TA à l’interface gaz-liquide à l’aide de l’approche de Langmuir. 
a) Approche de Langmuir   
Dans un système binaire (eau et tensio-actifs), Langmuir suppose la couche monomoléculaire 
de molécules de TA adsorbée comme étant soumise à un équilibre dynamique entre les 
molécules arrivant à la surface et celles qui la quittent. Chaque molécule occupe un site. Il 
pose les hypothèses suivantes : 
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¾ La vitesse d’adsorption est proportionnelle à la fraction de sites inoccupés par le soluté 
(1-se) et à la concentration C de la phase liquide en soluté (la solution est supposée 
suffisamment diluée pour considérer le coefficient d’activité égal à l’unité). 
¾ La vitesse de désorption est proportionnelle à la fraction de sites occupés se. 
La condition d’équilibre, pour laquelle les deux vitesses sont égales, conduit à : 
d
a
e
e
k
k
K
Cs1
s
==
− ).(
                                              (II. 53) 
K est appelée constante d’adsorption à l’équilibre (l3.mol-1) et est égale au rapport des 
constantes de vitesse d’adsorption et de désorption respectivement ka et kd.  
Si la concentration de la surface lorsqu’elle est saturée est notée
∞
Γ , la relation entre la 
fraction de sites occupés se (taux de recouvrement), la concentration superficielle à l’équilibre 
eΓ  (ou excès de surface exprimé en mol/cm2) et la concentration C s’exprime par :  
CK1
CKs ee .
.
+
==
∞
Γ
Γ
                                  (II. 54) 
L'évolution de la tension superficielle en fonction de la concentration d'une solution très 
diluée de TA est donnée par l'équation de Gibbs. Cette équation établie à partir de la 
thermodynamique classique (Gibbs, 1928) permet de calculer la concentration superficielle à 
l’équilibre eΓ . Appliquée aux interfaces gaz-liquide dans le cas d’un système binaire et de 
solutions diluées, cette théorie conduit à : 
aT
L
aGP
e CTR
C 


−= δ
δσΓ                                   (II. 55) 
RGP représentant la constante des gaz parfaits (J/mol/K). Cette équation devient sous forme 
intégrée :  
  ∫=− C
O
aGPLOL C
dCTR ., Γσσ                                        (II. 56) 
O,Lσ  est la tension superficielle du solvant pur et Lσ est la tension superficielle de la solution 
de concentration C. La pression de surface du film adsorbé )( LO,L σσ −  correspond à la 
baisse de tension superficielle occasionnée par la présence même du film. 
En injectant l’expression de 
KC1
CKe +
=
∞
ΓΓ .  (à partir de Eq. II. 54) dans l’équation (II. 56) 
et en intégrant, l’équation suivante est obtenue : 
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)(.., KC1LogTR aGPLOL +==− ∞Γπσσ                       (II. 57) 
Lorsque C tend vers l’infini, la relation précédente devient : 
 
)(..)(.., CLogTRKLogTR aGPaGPLOL ∞∞ +≈− ΓΓσσ            (II. 58) 
 
Par cette approche, les grandeurs caractéristiques d’adsorption K et 
∞
Γ  peuvent être 
déterminées à l’aide de la courbe de tension superficielle )CLog(fL =σ  (Loubière, 2002). La 
méthode de calcul est présentée dans le Chapitre III. Il est bien évident que les notions 
développées ici sont simplifiées, dans la mesure où elles ne tiennent pas compte de l’influence 
des autres paramètres, tels que l’hydrodynamique par exemple. 
b) Cinétique d’adsorption. Notion de tension superficielle dynamique 
L’approche de Langmuir décrite dans le paragraphe précédent traduit l’adsorption lorsque la 
surface est en équilibre avec la solution. Grâce à différents facteurs intervenant pendant le 
processus d’adsorption-désorption (Tauzin, 1979), le modèle cinétique d’adsorption de 
Langmuir, basé sur la théorie des sites et des hypothèses précédemment formulées, est 
présenté en terme de vitesse nette d’adsorption :  
∞∞
−



−=
Γ
Γ
Γ
ΓΓ .k.C.k
dt
d
da 1             (II. 59) 
L’intégration de cette équation différentielle conduit à : 



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−−−=
∞
t
C.kk
Exp).( adCee Γ
ΓΓΓΓ                       (II. 60) 
Sachant que : CΓ  est la concentration superficielle de l’interface à t=0. 
Si 0C =Γ  à t=0, alors l’équation II. 60 se réduit à : 






 +
−−=
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tC.kkExp. ade Γ
ΓΓ 1                       (II. 61) 
A l’aide de cette équation, l’évolution de la concentration superficielle en fonction du temps 
peut être prédite. 
Loubière (2002) montre que les échelles de temps des cinétiques d’adsorption des molécules à 
l’interface de la bulle et des processus de formation de bulles sont du même ordre de grandeur 
(quelques secondes). Il est donc indispensable de considérer l’impact de la cinétique 
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d’adsorption des molécules de TA sur les bulles générées. Pour mettre en évidence ce 
phénomène, différentes mesures de tensions superficielles en dynamique ont été utilisées 
(Moustiri, 2001 et Loubière, 2002). Sur la Figure II. 10 sont reportées les courbes de tension 
superficielle dynamique obtenue par Loubière (2002) et Loubière et al. (2004) pour quatre 
phases liquides étudiées (concentration en TA de 3,75 mmol/l et en butanol de 55 mmol/l). 
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Figure II. 10. Courbes de tension superficielle dynamique (Loubière, 2002) 
 
L’échelle de temps considérée sur la Figure II. 10 correspond, au niveau expérimental, au 
temps offert par l’interface de la bulle à la colonisation des TA. Pour accéder à la maîtrise de 
ce temps, un mécanisme de bullage, avec contrôle de la fréquence de formation, est mis en 
œuvre au travers d’un capillaire.   
A partir des résultats obtenues de tension superficielle dynamique (Figure II. 10), nous 
pouvons constater que l’allure des courbes est la même pour les quatre phases liquides : 
initialement la tension superficielle diminue (plus ou moins rapidement) puis se stabilise 
autour d’une valeur (tension superficielle à l’équilibre). Pour les solutions aqueuses de 
butanol et de TA anionique, la chute de tension est quasi instantanée tandis qu’elle s’étale sur 
plusieurs secondes pour la solution aqueuse de TA cationique et de TA non ionique.  
De plus, une augmentation de la concentration en TA provoque une augmentation du potentiel 
d’échange entre la solution et la surface. La vitesse d’arrivée des molécules qui lui est 
proportionnelle (loi de Fick) est alors plus faible.  
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Figure II. 11. Exemple de courbes de tension superficielle dynamique 
(TA non ionique Dehypon LT14) 
 
Loubière (2002) a présenté un exemple de courbes de tension superficielle dynamique, où 
l’importance de la cinétique d’adsorption y est clairement montrée : à faible concentration, la 
mise en équilibre nécessite plus de 120 s alors que quelques secondes suffisent à forte 
concentration (Figure II. 11). 
      
II.2.2.4 Solutions micellaires 
a) Concentration Micellaire Critique (CMC) 
Elle est liée au fait qu’un TA n’est pas soluble en toutes proportions dans la phase liquide 
(l’eau). Cette valeur marque cette limite de solubilité et correspond donc à la concentration de 
TA pour laquelle l’interface est « saturée par une monocouche ». A partir de cette 
concentration, les molécules supplémentaires s’associent dans la solution par interactions 
hydrophobes et polaires pour former des agglomérats appelés micelles. La cohésion de ces 
micelles est assurée par des liaisons de type Van Der Waals. La tension superficielle ne varie 
plus au delà de cette concentration.  
La valeur de CMC peut être déterminée expérimentalement par la mesure de la tension 
superficielle ou de la conductivité en fonction de la concentration. 
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b) Forme des micelles 
La figure II. 12 présente l’évolution de la structure d’une solution aqueuse d’un TA ionique, 
lorsque la concentration augmente. Il n’est pas certain que l’évolution soit semblable à celle 
d’un TA non ionique. 
 
 
Figure II. 12. Evolution de la structure d’une solution eau - tensio-actif lorsque la 
concentration en tensio-actif augmente (Ranisio, 1998) 
 
A partir de l’approche thermodynamique prenant en compte l’égalité du potentiel chimique 
dans la solution diluée, nous pouvant noter que lorsque la concentration en TA est proche de 
la CMC, les micelles sont de forme quasi-sphériques et monodispersées. Le nombre de 
monomères composant la micelle est alors compris entre 50 et 100 pour des températures 
voisines de 25 °C. Quand la concentration en TA augmente, la taille et la géométrie des 
micelles évoluent sous une forme le plus souvent cylindrique unidimensionnelle (Mazer, 
1976).   
Concernant la solution semi-diluée (concentration en TA supérieue à 10-2 mol/l), les agrégats 
ne peuvent plus être considérés comme isolés et des interactions commencent à apparaître. 
Les micelles se groupent alors en ensemble hexagonal cylindrique de longueur indéfinie ou en 
micelles inverses phénomène de gélification (Gravsholt, 1976). Au-delà de cette zone de 
concentration, les micelles s’organisent à longue distance, nous sommes alors dans le 
domaine des phases liquides cristallines. Les agrégats peuvent être décrits comme des disques 
ou des cylindriques finis. A une concentration plus élevée ils deviennent des cylindres infinis. 
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organisées suivant un réseau bidimensionnel rectangulaire et finalement, des lamelles infinies 
organisées suivant un réseau unidimensionnel lamellaire dans la phase apparaissent.        
c) Paramètre influençant la valeur de CMC 
Molécule de tensio-actifs 
La CMC d'un tensio-actif (TA) dépend principalement de la longueur de sa chaîne 
hydrocarbonée à caractère hydrophobe et peut être déterminée à l’aide de la relation établit 
par Israelacillvili et al. (1976). En milieu aqueux, la CMC d'un TA ionique est 
approximativement divisée par deux lors de l'addition d'un groupement -CH2- à la molécule. 
Cette division peut être de l'ordre de cinq pour des TA non-ioniques. 
La nature de la partie hydrophile du TA a une moindre influence sur la CMC. Cependant, 
pour les TA ioniques, l'ion associé peut jouer un rôle important (Lindman, 1980). Les TA 
non-ioniques ont des CMC beaucoup plus faibles qu'un T.A ionique de chaîne hydrophobe 
homologue. 
 
Force ionique 
L'ajout d'un électrolyte fort a peu d'influence sur la CMC des TA non-ioniques. Par contre, 
nous observons une forte diminution de la CMC des TA ioniques. 
La formation des micelles est due à un équilibre entre les forces de répulsion électrique et les 
forces à attraction hydrophobe. L'ajout d'un sel permet, en diminuant la répulsion électrique, 
la formation de micelles à une concentration plus faible. De plus, à une concentration de sels 
donnée, il augmente la taille des micelles des TA anioniques (Missel, 1982) et facilite 
l'apparition de micelles cylindriques. Miyashita (1982) montre que les micelles de TA 
cationiques sont quant à elles très sensibles à la nature du contre-ion pour une valence donnée.  
 
Température 
La solubilité des tensio-actifs ioniques dépend de sa structure mais aussi de sa température. 
Krafft a montré que la solubilité d'un tensio-actif ionique augmente rapidement au-delà d'une 
certaine température appelée point de Krafft. Par définition, ce point est la température à 
laquelle une solution devient trouble par refroidissement. Mazer (1977) montre que l’agitation 
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moléculaire, qui s’accroît avec la température, diminue rapidement la taille des micelles 
cylindriques, mais a peu d’influence sur les micelles sphériques. 
La position du point de Krafft est très sensible à la structure de la molécule de tensio-actif. Le 
contre-ion exerce également une très grande influence.  
Au-delà du point de Krafft, la CMC peut aussi bien augmenter que diminuer ou présenter un 
minimum, mais toutes ces variations sont relativement peu importantes. 
 II.2.3 Effet des tensio-actifs sur la formation de bulles et sur leur devenir 
La synthèse bibliographique de cette partie est consacrée à l’effet des tensio-actifs sur la 
formation de bulle et sur l’hydrodynamique des bulles en ascension libre en particulier en 
terme de rigidité d’interface et de coefficient de traînée. Elle a pour but d’aider à la 
compréhension de l’influence des TA sur l’aire interfaciale et le transfert de matière.         
 
II.2.3.1 Formation de bulle sous l’influence de TA.         
 
Hughes et al. (1955), Davidson & schüler (1960), Ramahrishnan et al. (1969), Satyanarayan 
et al. (1969), Kumar & Kuloor (1970) et Georgescu (1999) ont étudié les effets de la tension 
superficielle des composés organiques (type I de la Figure II. 9) sur les bulles générées dans 
différents régimes de bullage. Mais, il n’existe pas beaucoup d’étude sur des tensio-actifs 
(type III) alors que les enjeux associés sont conséquents (transfert de matière).   
Bischof (1994) a commencé à étudier les tensio-actifs en solution et a montré que pour un 
temps de formation trop court (une fréquence de bullage de 0,3 s-1), aucune influence notable 
de σL sur les bulles générées n’est observée quelle que soit la concentration en tensio-actifs. 
Loubière (2002) a étudié localement l’influence des tensio-actifs sur la dynamique de 
formation et sur les bulles générées par différents distributeurs de gaz (orifice rigide et 
flexible). Trois solutions aqueuses ont été testées une à base de TA cationique, une à base de 
TA anionique et une à base de TA non ionique (3,75 mmol/l). Ces phases liquides ont été 
caractérisées en terme de tensions superficielles statiques (à l’ équilibre d’adsorption) et 
dynamique (en fonction de l’âge de bulle). Les conclusions en terme de dynamique de 
formation de bulles sont en présence de TA, ces suivantes  :  
¾ Les processus globaux de formation de bulles par un orifice rigide et par un orifice 
flexible sont respectivement discontinue et continue. La croissance de la bulle est 
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symétrique par rapport à l’axe de l’orifice et est composée de deux phases (expansion 
radiale et élongation avec formation d’un neck).  
¾ Cependant, il y a une influence de la tension superficielle du liquide sur les différentes 
variables (et sur leurs évolutions au cours de la croissance de la bulle). Cette influence 
est visible entre autre sur : les profils de vitesses d’ascension dy/dt et d’accélération 
verticales d2y/dt2, les profils de volume de bulle et de débit de gaz alimentant la bulle, 
les diamètres d’embase des bulles, les temps de croissance et les temps morts entre 
deux bulles formées et la dépendance à la vitesse d’orifice. Ces conséquences sont 
spécifiques à chaque orifice. 
 
Les conclusions qui peuvent être présentées en terme de bulles générées en présence de TA 
sont :  
 
¾ Le diamètre des bulles est réduit et est dépendant du débit de gaz ; les plus petits 
diamètres de bulles ne sont pas obtenus avec la solution de plus faible tension 
superficielle, mais avec le TA non ionique ayant la plus forte mobilité (σdynamique) ; 
¾ Les fréquences de formation sont plus grandes. 
 
Les résultats obtenus montrent que l’effet de la tension superficielle du liquide sur les bulles 
générées ne peut être analysé uniquement à partir des mesures statiques de σL et qu’il dépend 
de la nature de l’orifice. Les échelles de temps des cinétiques d’adsorption des molécules à 
l’interface de la bulle et des processus de formation de bulles étant du même ordre de 
grandeur, la cinétique d’adsorption n’est pas négligeable et conditionne l’impact des 
molécules de TA sur les bulles générées. 
Hsu et al. (2000) ont appliqué des modèles de prédiction de dynamique de formation de bulles 
et de détachement de bulles dans des phases liquides à base de TA. Dans ces modélisations, la 
tension superficielle dynamique du liquide a dû être considérée pour prendre en considération 
la cinétique d’adsorption des molécules à l’interface de la bulle.   
 
II.2.3.2 Hydrodynamique des bulles détachées sous l’influence de TA         
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L’objectif est ici de présenter l’effet des TA sur la vitesse d’ascension, le coefficient de 
traînée et les lignes de courant de l’écoulement autour d’une bulle en fonction de sa forme.  
a) Forme sphérique (Re<250) 
En absence d’impuretés comme les tensio-actifs, la vitesse terminale d’ascension de bulle est 
défini comme (Hadamard, 1911 et Rybczynski, 1911) :   
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Où 
L
G
µ
µκ = est le rapport des viscosités qui est égal à 0 dans le cas des bulles.  
Dans les situations d’intérêt pratique, les bulles après le détachement sont la plupart du temps 
en présence d’impuretés de type tensio-actifs. Celles-ci viennent se fixer sur l’interface et par 
conséquent modifient la nature de l’interface qui est ainsi rigidifiée par l’adsorption de ces 
tensio-actifs. Sous l’effet de l’advection induite par l’écoulement, les tensio-actifs ont 
tendance à se grouper à l’arrière de la bulle. Ils causent un gradient de tension superficielle ce 
qui élimine la circulation (mouvement) interne de l’interface de la bulle (Frumkin et Levich, 
1947). La bulle paraît donc solide ce qui justifie la définition de celle-ci parκ → ∞ . Donc, la 
vitesse terminale d’ascension de bulle peut être défini par :  
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Généralement, la vitesse d’ascension peut être calculé comme la valeur intermédiaire entre les 
équations II. 62 et II. 63 correspondant à la discontinuité surface propre – surface rigidifiée en 
présence de molécules de TA (Clift et al., 1978). De plus, Uda et al. (2004) ont montré 
l’influence des grandeurs caractéristiques d’adsorption et de désorption des molécules de TA 
à l’interface de la bulle sur la vitesse d’ascension de bulle.      
Grace et Wairegi (1986) montrent (Figure II. 13) la variation de la vitesse terminale 
d’ascension de bulles d’air (pour de l’eau propre et contaminée) en fonction du diamètre 
équivalent et du nombre de Bond (Eötvos). 
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Figure II. 13. Vitesse terminale d’ascension de bulles d’air dans de l’eau en fonction du 
diamètre équivalent et du nombre d’Eötvos (Grace & Wairegi, 1986) 
 
Pour déterminer le coefficient de traînée, Cuenot et al. (1997) propose une méthode de calcul 
à partir de l’angle de séparation correspondant à la discontinuité surface propre – surface 
rigidifiée ( )ϕ  (Figure II. 14). Cet angle est une fonction croissante de la concentration en 
tensio-actifs dans la phase liquide (He et al., 1991) et du temps de contact de la bulle avec ces 
tensio-actifs.           
 
 
Figure II. 14. « stagnant cap model » 
 
De la même façon que pour la méthode de calcul de UB, la traînée de la bulle est alors 
comprise entre la traînée correspondant à une bulle propre et celle d’une bulle solide (Sadhal 
et al., 1983) :  
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Pour déterminer le CD solide, Wallis (1969) propose ainsi un modèle à partir des bulles 
sphériques rigides : 
)Re.(
Re
. 115024C 6870solideD +=  si Re < 1000          (II. 65.1) 
    440C solideD .=    si non                    (II. 65.2) 
 
Pour déterminer le CD propre, Mei et al. (1994) propose la corrélation suivante décrivant les 
variations du coefficient de traînée sur toute la gamme de nombre de Reynolds : 
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Sous l’effet des tensio-actifs, qui modifient la nature de l’interface de bulle, celle-ci peut 
rester sphérique jusqu’à un diamètre de 1.5 mm, ce qui correspond à un nombre de Reynolds 
de 500 (Fabre et Legendre, 2002).  
 
 
 
Figure II. 15.  Evolution des lignes de courant de l’écoulement autour d’une bulle pour  
Re = 100 : (a) t=0 (interface propre), (b) t=47.5 s et (c) t=368 s (interface contaminée)  
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Cuenot et al. (1997) ont étudié numériquement l’effet de faible quantités de tensio-actifs sur 
les lignes de courant de l’écoulement autour d’une bulle (en la considérant sphérique pour les 
grands nombres de Reynolds) à l’aide du modèle dit « stagnant cap model ». A cause des 
tensio-actifs s’accumulant à l’arrière de la bulle au cours de temps, un décollement de 
l’écoulement apparaît autour d’une bulle contaminée (Figure II. 15). L’augmentation du 
coefficient de traînée correspondant est reportée sur la Figure II. 16. De plus, ils présentent la 
relation entre l’angle de séparation correspondant à la discontinuité surface propre – surface 
rigidifiée ( )ϕ  et le coefficient de traînée.  
b) Forme ellipsoïdale (250 < Re < 6000) et forme calotte sphérique ou ellipsoïdale 
(Re>6000) 
Pour des bulles ellipsoïdale, Clift et al. (1978) montre que l’effet d’impuretés comme les 
tensio-actifs est très important sur la vitesse d’ascension (précédemment présenté sur la 
Figure II. 13), sur le coefficient de traînée (Figure II. 16) et sur la déformation de la forme 
(Figure II. 17) par rapport au cas de la forme sphérique et au cas de la forme calotte sphérique 
ou ellipsoïdale.  
Pour les écoulements à particule déformée, Ishi et al. (1979) proposent pour un ensemble 
d’inclusion : 
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De plus, Karamanov (1994) propose de calculer le CD à partir de la vitesse d’ascension 
expérimentale en tenant compte de l’aire projetée réelle. Il montre que des solides légers de 
même forme ont le même CD donné par : 
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   950.CD =         si Re >130          (II. 68.2) 
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Figure II. 16.  Coefficient de traînée d’une bulle d’air dans un liquide pur ou contaminé 
 
Pour calculer la vitesse d’ascension de bulle, Johnson et al. (1957), Hu et al. (1955) et Grace 
et al. (1976) ont développé la relation semi empirique :   
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Avec     75710N940J ...=    si 2 < N < 59.3            (II.69.1) 
    4410N423J ...=       si N > 59.3                                            (II.69.2) 
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Pour considérer la déformation de bulle contaminée, Grace et al. (1976) montrent la variation 
du rapport (E) entre la hauteur maximale sur la longueur maximale de la bulle en fonction du 
nombre de Morton et du nombre de bond (Eötvos) (Figure II. 17). 
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Figure II. 17.  Variation du rapport hauteur maximale sur longueur maximale de la bulle (E) 
en fonction du nombre de Morton et du nombre de Bond (Eötvös) 
 dans des systèmes contaminées  
 
Tadaki et Maeda (1963) et Vakrushev et Efremov (1970) ont déterminé les valeurs de E à 
l’aide du nombre adimensionnel (Ta) : 
230.Mo.ReTa =                 (II. 70) 
Avec   1E =       (Ta 1≤ )                  (II. 70.1) 
{ }[ ]3)Talog8.0.(2tanh206.081.0E −+=  (1 ≤ Ta ≤ 39.8)        (II. 70.2) 
24.0E =      (Ta ≥  39.8)            (II. 70.3) 
 
Expérimentalement, Clift et al. (1978) obtiennent la relation : 
8.02
B )4.0d.13.0.(18.01E
1X −+==   (dB > 1.75 mm)     (II. 71.1) 
1
E
1X ==     (si non)                  (II. 71.2) 
 
Nous pouvons constater qu’une bulle dans le système pur a plus de déformation que dans un 
système contaminé. Ceci provient de l’effet d’inertie et de la vitesse d’ascension de bulle qui 
est une condition nécessaire pour déformer une bulle de la forme sphérique à la forme 
ellipsoïdale ou la forme calotte sphérique ou ellipsoïdale (Clift et al., 1978 et Uda et al., 
2004). 
II. Synthèse Bibliographique : Influence de la physico-chimie sur la génération de bulle et leur devenir  
 58
A partir de la technique de simulation de Ryskin-Leal (1984), McLaughlin (1996) a étudié 
l’effet des tensio-actifs (solution de Triton X-100) sur les lignes de courant de l’écoulement 
autour d’une bulle déformée (Re ≤ 600). La relation de Sadhal et al. (1983) entre l’angle de 
séparation correspondant à la discontinuité surface propre – surface rigidifiée ( )ϕ  et le 
coefficient de traînée est appliqué pour la bulle déformée. Le décollement de l’écoulement 
autour d’une bulle contaminée présent quand l’angle de séparation est suffisamment 
important et la concentration maximale en TA est observée pour un angle proche de l’angle de 
séparation. 
 
II.2.3.3 Influence des TA sur l’aire interfaciale  
 
La présence de molécules d’impuretés comme les tensio-actifs à l’interface peut avoir des 
effets sur le comportement de bulles générées et sur la fréquence de formation associée, même 
si la concentration est très faible (Loubière, 2002). Ces impuretés ont aussi une influence sur 
la vitesse d’ascension de bulle, en particulier en terme de rigidité d’interface et de coefficient 
de traînée.  
Comme précédemment présenté, l’aire interfaciale est une fonction du diamètre de la bulle, de 
la fréquence de la formation et de la vitesse d’ascension associée. Les effets des impuretés 
peuvent donc certainement influencer l’aire interfaciale. Cependant, les études et les 
modélisations ou correlations concernant l’influence de TA sur l’aire interfaciale sont très 
rarement présentées parce qu’elles dépendent de conditions opératoires très variées. De plus, 
l’outil numérique autorise le calcul de l’aire interfaciale d’échange mais son estimation reste 
dépendante de la taille des bulles introduite dans le code.  
Quelques travaux concernant l’effet d’impuretés sur l’aire interfaciale sont présentés ici :  
 
Van Dierendonck et al. (1968) ont étudié l’aire interfaciale pour les différentes phases 
liquides (eau, méthanol, cyclohexane, eau-glycérol…) et ont proposé la corrélation suivante : 
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Cockx (1997) a proposé un modèle de calcul d’aire interfaciale à partir des valeurs du 
diamètre de Sauter de bulle (dB) et de la rétention de gaz (εG) mesurées pour une bulle 
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sphérique et ellipsoïdale aplatie dans un système contaminé.     
     K
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Un facteur de forme (fK) qui tient compte de la forme ellipsoïdale des bulles est pris en 
considération pour différents diamètres de bulle en eau claire et en eau contaminée (1 < dB < 5 
mm). L’excentricité de bulle (X) est calculée à partir du rapport du grand axe (largeur) sur le 
petit axe (hauteur) de bulle ou la valeur de E-1 (Eq. II. 71). L’effet d’aplatissement pour des 
bulles ellipsoïdales est négligeable en eau contaminée (fK = 1). 
Hébrard et al. (1998) ont étudié l’évolution de l’aire interfaciale obtenue pour différentes 
phases liquides en colonne à bulles (Dc = 20 cm) en fonction de la vitesse superficielle du gaz 
pour un distributeur de type « membrane flexible ». Quelle que soit la phase liquide, l’aire 
interfaciale augmente avec la vitesse superficielle du gaz. Les valeurs de a obtenues pour des 
solutions aqueuses à base de tensio-actifs sont supérieures à celles obtenues pour de l’eau 
propre.   
Millies et Mewes (1999) ont proposé pour calculer l’aire interfaciale une équation basée sur 
un bilan de population de bulle prenant en compte le phénomène de rupture et coalescence. 
Les gammes de l’application sont : 22.6 < Lσ < 74.9 mN/m et 0.58 < Lµ < 1.52 mPa.s.  
Moustiri et al. (2001) a déterminé l’aire interfaciale développée dans une cellule de 
visualisation de bulle avec comme phases liquides le cyclohexane et le mélange 
« eau+butanol ». La mise en œuvre d’un plan d’expérience a permis d’isoler les facteurs 
prépondérants dans la détermination de l’aire interfaciale.    
Hibiki et Ishii (2002) ont proposé une corrélation de calcul de l’aire interfaciale basée sur 
l’équation de transport de la concentration de l’aire interfaciale pour le régime homogène dit  
« bubbly flow ».  
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=            (II. 74) 
 
εG, αΜ et DH sont respectivement la rétention de gaz, la puissance dissipée par unité de masse 
et le diamètre hydraulique équivalent. Cette corrélation est validée avec des résultats obtenus 
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expérimentalement dans la gamme de travail : 9 < DH < 5500 mm, 20 < Lσ < 75 mN/m, 0.41 
< Lµ < 21.1 mPa.s-1 et 7.88.10-5< UG <4.87 m.s-1.   
 
L’effet conséquent des molécules de tensio-actifs sur l’aire interfaciale d’échange vient d’être 
mis en évidence. Il induit donc des modifications importantes des performances de transfert 
de matière dans les contacteurs à bulles utilisés en condition réelle. Il est donc déterminant de 
mettre en place une approche locale de détermination de l’aire interfaciale pour des solutions 
de TA ou des liquides complexes comme du vin blanc ou du vin rouge, afin de bien maîtriser 
ensuite les performances du transfert de matière gaz-liquide.         
 II.2.4 Généralité sur le vin rouge et le vin blanc 
L’objectif est ici de présenter une description générale sur la vinification et l’importance de 
l’oxygène et du dioxyde de soufre sur la production du vin.  
 
II.2.4.1 Production du vin (vinification) 
 
Les vins sont normalement obtenus par la fermentation du jus de raisins. Leur  teneur en 
alcool varie généralement entre 6 et 16% de leur volume. La production du vin peut être 
divisée en quatre étapes : 
 
La vendange des raisins (matière première) 
Les raisins sont récoltés à leur maturité optimum. Le vinificateur doit disposer de raisins 
entiers qui n'ont pas été écrasés lors de la cueillette et du transport en vue d'éviter tout début 
de macération et d'oxydation. 
 
L’éraflage le foulage et le pressurage des raisins 
¾ L’éraflage (ou l’égrappage) a pour but de séparer les grains des rafles, charpentes 
végétales qui    soutiennent les grains. En éliminant la rafle, on améliore la qualité 
gustative et la finesse du vin futur. 
¾ Le foulage : l’opération consiste à faire éclater les grains de raisins de manière douce 
pour faire jaillir le jus et préparer la macération ou le pressurage en facilitant 
l'extraction des moûts. 
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¾ Le pressurage : Le pressurage permet l’extraction par pression du jus des grappes.  
C’est à ce stade que se fait toute la différence entre l’élaboration d’un vin blanc et 
d’un vin rouge (pour un vin rouge  le pressurage intervient après la fermentation 
alcoolique ; pour un vin blanc, il intervient avant).  
 
La fermentation alcoolique  
La fermentation alcoolique est la transformation des sucres contenus dans les raisins en alcool 
sous l’action des levures. Ce processus dégage du gaz carbonique qui sépare le mélange en 2 
niveaux: le jus (2 tiers du volume total de la cuve) et le marc. Le marc est une masse 
compacte formée de la peau, de la pulpe, des pépins et quelques morceaux de rafles. Cette 
première fermentation dure quatre à dix jours. Elle est terminée lorsqu'il n'y a plus de sucres 
fermentescibles. Suit pour certains vins une seconde fermentation dite malolactique.                        
La fermentation malolactique désacidifie naturellement le vin. Des bactéries transforment 
l’acide malique (fort) en acide lactique (faible) et en gaz carbonique, entraînant la formation 
de nouvelles saveurs et arômes.  
 
Elevage des vins (clarification, stabilisation) 
L'élevage désigne l’ensemble des soins (clarification, stabilisation…) porté au vin entre la fin 
de la fermentation et la mise en bouteille. Selon le type de vins et les choix du vigneron, il se 
fait en cuve (en inox le plus souvent) ou dans des contenants en bois de différentes tailles 
(barriques, fûts, foudres…), sur une durée généralement comprise entre quelques semaines 
pour les vins légers et dix-huit mois pour les vins tanniques. 
Le fût en bois est généralement utilisé pour que le vin puisse respirer, surtout pour le vin 
rouge qui a besoin d’oxygène pour « mûrir ». 
 
II.2.4.2 Le dioxyde de soufre SO2 et le vin  
 
Le dioxyde de soufre est utilisé en vinification pour ses propriétés réductrices et antiseptiques. 
Cependant, il peut être à l'origine d'odeurs et de goûts désagréables. Il est normalement 
introduit à trois moments importants de la vinification : avant et après la fermentation 
alcoolique et enfin quand le vin est en tonneau, « le sulfitage ». Dans le vin, le dioxyde de 
soufre se trouve en partie combiné avec d'autres constituants, comme les sucres, l'éthanol ou 
de nombreuses autres substances. C'est la partie restante, appelée dioxyde de soufre libre qui a 
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une action protectrice sur le vin. La teneur en SO2 total dans le vin est limitée par la loi 
suivant la teneur en sucre (< à 5g/l ou > à 5g/l) à 160 ou 210 mg/l pour les rouges et 210 ou 
260 mg/l pour les blancs et les rosés. Les différents rôles du SO2 sont :   
 
Le rôle antiseptique 
Le SO2 (principalement le SO2 libre) s'oppose efficacement au développement de la plupart 
des micro-organismes du vin. Il permet une sélection du milieu fermentaire car c'est un 
antiseptique qui agit directement sur les microorganismes. L'action inhibitrice du SO2 est 
fonction de la quantité mise en oeuvre. 
 
Le rôle antioxydant  
Le SO2 empêche certaines substances, appelées "oxydases", d'agir pour éviter la détérioration 
du raisin, du moût et du vin. Cependant, elles sont capables de faire précipiter les matières 
colorantes des vins rouges ou de provoquer le brunissement des vins blancs, ce qui entraîne 
dans les deux cas une perte de la qualité du vin. 
 
Le rôle clarifiant 
Le SO2 favorise le dépôt des matières en suspension dans le moût et va donc le clarifier. Cette 
propriété est utilisée pour le débourbage des moûts destinés à la préparation de vins blancs. 
 
Le rôle dissolvant de la vendange  
Le SO2 favorise la dissolution des matières colorantes et des tanins en détruisant les cellules 
de la pellicule des fruits. Il améliore donc la macération en renforçant la couleur, la teneur en 
tanins et en arômes. 
 
II.2.4.3 L’oxygène et le vin (intérêt de micro-oxygénation) 
 
L’oxygène est l’élément indispensable à l’évolution du vin, il est rapidement consommé par 
des mécanismes oxydoréducteurs qui participent à la modification de la composition et des 
caractères organoleptiques des vins (Vivas et al., 1998). Son rôle dans la vinification du vin : 
stabilisation et développement des arômes et des goût des raisins mûrs, aide à l’obtention 
d’une fermentation alcoolique régulière et complète, limitation de l’apparition d’odeurs 
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soufrées et modification de la structure, de la couleur et du fruité des vins rouge (Delteil, 
2004) peut être positif ou négatif suivant la quantité introduite.  
Moutounet et Mazauric (2001) ont montré que la quantité d’oxygène dissous dans les vins 
dépend essentiellement de deux paramètres : la cinétique de dissolution et la cinétique de 
consommation de l’oxygène, la température jouant en sens inverse sur ces vitesses. Vidal et 
al. (2001) ont étudié les différents types d’apport d’oxygène au cours des traitements des vins 
(pompages et filtration). Le bon sens général et l’usage visent à un contact minimaliste entre 
l’oxygène et le vin (Costenoble, 2000).  
Pour apporter régulièrement de petites quantités d’oxygène, un distributeur de type céramique 
est utilisé pour faire la micro-oxygénation du vin. L’intérêt de ce procédé diffère suivant le 
moment de son utilisation :      
   
Apporter de l’oxygène en début de fermentation 
Pour la fermentation alcoolique, la levure est le micro-organisme responsable de la 
transformation du sucre du raisin en alcool. Ce procédé peut se dérouler en présence ou en 
absence d’oxygène. Cependant, l’oxygène est utilisé en début de fermentation pour produire 
de la biomasse en assurant une multiplication intense des levures et une consommation rapide 
du sucre au niveau industriel. Ce processus permet aussi de former des stérols au niveau de la 
paroi des levures favorisant ainsi les échanges de la levure avec le milieu extérieur, 
d’augmenter la quantité d’azote assimilée par les levures et de stabiliser la couleur du vin par 
stabilisation des composés polyphénolique (Costenoble, 2000 et Masneuf, 1998). La quantité 
d’O2 optimale est comprise entre 5 et 10 mg/L ((Delteil, 2001).  
 
Apporter de l’oxygène en continue au cours du processus de fermentation et de l’élevage  
Il a été démontré que l’oxygène apporté au jus en fermentation était utilisé par les levures 
(Sableyrolles, 1996) et que les différentes levures œnologiques pouvaient avoir des besoins 
différents (Moutounet et al., 1999). Cela dépend fortement de la température qui doit se situer 
entre 12 et 18 °C. A partir de l’injection continue de très fines bulles d’oxygène dans le vin au 
cours du processus fermentaire, la structure, la couleur et le fruité des vins rouges peuvent être 
améliorés. Pour du vin blanc ou rosé, l’oxygène peut neutraliser et limiter les goûts de réduit 
(Costenoble, 2000).  
Pendant l’élevage des vins en cuves ou en barriques, l’oxygène est consommé plus 
rapidement qu’il ne diffuse dans le vin (Farine et al., 2005). La température et la durée de 
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l’élevage doivent être considérées comme des paramètres importants lors de l’aération avant 
ou après la fermentation malolactique au cours laquelle l’oxygène se dissout. En effet ces 
deux paramètre provoquent des modifications appréciables des caractères organoleptiques des 
vins (Vivas et al., 1998).       
 
En conclusion, le technique de micro-oxygénation par un distributeur de type céramique dans 
les moûts et les vins est désormais une pratique reconnue dans les processus de vinification. 
Actuellement, c’est la dégustation qui est utilisée pour « piloter » les apports d’oxygène. 
Grâce à la diminution de la tension superficielle des solutions hydro-alocooliques avec le 
pourcentage en alcool (Farine et al., (2005), nous pouvons constater que la diminution de σL 
est corrélée à une diminution de la taille de bulles générées par le distributeur et ainsi à une 
augmentation de l’aire interfaciale d’échange entre l’oxygène de la bulle et le vin (Hébrard et 
al., 1998 et Loubière, 2002). Ceci entraîne une modification de la qualité du vin. Il est donc 
très important de caractériser ce distributeur en terme de propriétés physiques et de taille de 
bulles générées pour connaître et maîtriser correctement l’apport contrôlé d’oxygène dans du 
vin. 
 II.2.5 Conclusion partielle 
Dans cette partie du chapitre, les tensio-actifs et des vins blancs ou rouges ont été étudiés pour 
bien connaître l’influence de la tension superficielle sur la génération de bulle et donc sur 
l’aire interfaciale en condition réelle. Des études bibliographiques sur les tensio-actifs et leurs 
influences ont été d’abord présentées ; 
¾ la classification et les solutions micellaires concernant les tensio-actifs ont été 
décrites ; 
¾ le phénomène d’adsorption de molécules de tensio-actifs à l’interface gaz-liquide, la 
cinétique d’adsorption et la notion de tension superficielle dynamique ont été 
considéré à l’aide de l’approche de Langmuir (Loubière, 2002) ; 
¾ les effets des tensio-actifs sur la formation de bulles et sur l’hydrodynamique des 
bulles générées (la vitesse d’ascension, le coefficient de traînée) ont été présentés pour 
permettre la compréhension des effets induits sur l’aire interfaciale et ainsi le transfert 
de matière ;      
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¾ l’effet des tensio-actifs sur les bulles générées ne peut pas être analysé uniquement à 
partir des mesures statiques de σL car il dépend aussi de la nature de l’orifice. De plus, 
il faut prendre en considération la cinétique d’adsorption.    
Pour les vins, une description générale et une présentation de l’importance du dioxyde de 
soufre sur le processus de production du vin ont été décrites. De plus, les différents rôles de 
l’oxygène et l’intérêt de la micro-oxygénation dans la vinification du vin ont été présentés. 
L’effet du pourcentage en alcool sur la tension superficielle du vin étant déterminant, il est 
essentiel de caractériser le distributeur utilisé pour connaître et maîtriser correctement l’apport 
contrôlé d’oxygène dans du vin. 
Enfin, nous pouvons constater que la variation de la tension superficielle correspond aux 
phénomènes de diffusion et d’adsorption des molécules physico-chimiques (ou des tensio-
actifs) à l’interface de la bulle. La tension superficielle peut donc influencer les bulles formées 
et ainsi l’aire interfaciale associée qui conditionne les performances du transfert de l’oxygène 
des bulles d’air vers la phase liquide. Il est donc intéressant de mener une étude sur le 
transfert de matière pour comprendre les processus physiques et physico-chimiques qui gèrent 
réellement le transfert de masse à l’interface gaz/liquide. 
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II.3. TRANSFERT DE MATIERE GAZ-LIQUIDE 
 
Pour optimiser les performances des contacteurs à bulles, il est indispensable de prendre en 
considération non seulement l’hydrodynamique des phases qui définit la surface d’échange, 
mais aussi le transfert de matière entre les bulles de gaz et le liquide associé.  
A l’issue des parties I et II, l’aire interfaciale d’échange (a) a été définie pour des phases 
liquides en présence ou en absence d’influences de la physico-chimique. La synthèse 
bibliographique de cette partie est consacrée aux études fondamentales et aux méthodes de 
calcul relatives au coefficient de transfert de matière gaz-liquide (kLa et kL) obtenu dans des 
contacteurs à bulle. Ces travaux permettront d’interpréter les phénomènes de transfert de 
matière dans les contacteurs à bulles à partir de la dissociation du kL et du a afin de 
comprendre l’influence de la physico-chimique (tensio-actifs) sur le transfert de matière au 
niveau de l’interface gaz-liquide.  
 II.3.1 Préambule 
Quelques notions relatives au concept de transfert de matière gaz-liquide vont être présentées  
 
Equation de continuité du transfert de matière 
Cette équation permet de considérer l’évolution de la concentration d’un constituant dans 
l’espace et le temps, pour un fluide en mouvement sous l’influence d’un gradient de pression. 
Dans l’établissement d’un bilan de matière sur un élément de volume dV parallélépipédique 
de côté dx, dy, dz situé dans l’espace, plusieurs termes sont à considérer : entrée, sortie, 
disparition ou création et accumulation ou variation interne.  
En appliquant la loi de conservation de la masse sur la phase dispersée A dans les contacteurs 
gaz-liquide, la variation de la concentration du constituant A dans l’espace (x,y,z) et le temps 
t devient alors : 
0rC.DC.U
t
C
AA
2
AAfluide
A
=−∇−∇+
∂
∂             (II. 75) 
CA et fluideU sont respectivement la concentration volumique molaire de A et la vitesse 
molaire d’écoulement du fluide dans les 3 directions (x,y,z). Le coefficient de diffusion DA est 
constant et rA est la vitesse de disparition par réaction chimique. 
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La diffusion moléculaire 
La diffusion moléculaire est le mécanisme de transfert d’un constituant au sein d’une phase 
par migration de molécules de ce constituant sous l’influence d’un gradient de concentration. 
Elle est, par définition, le flux de matière (molaire ou massique) qui passe à travers une unité 
de surface normale à la direction du transfert par unité du temps (kg.m-2.s-1 ou kmol.m-2.s-1).  
Cette définition peut être appliquée pour considérer le mécanisme de transfert de l’oxygène à 
travers l’interface de la bulle vers la solution liquide dans les contacteurs à bulles.   
 
  
NA 
B ulle 
Interface 
 
Solution liquide 
 
 
 
Figure II. 18. Phénomène de diffusion d’une bulle d’air vers la phase liquide 
 
En supposant un phénomène de transport du constituant A (comme l’oxygène dans la bulle) 
par les mouvements moyens du fluide en écoulement, deux flux de matière NA,Z et JA,Z sont 
utilisés. Ils représentent le flux de matière de gaz A transféré dans la direction z 
respectivement pour une unité de surface fixe et mobile avec le mouvement d’ensemble du 
fluide. La relation entre les flux molaires NA et JA est : 
o
AAAAA U.CJU.CN +==              (II. 76) 
Uo est la vitesse moyenne molaire de déplacement de chacune des espèces (m.s-1) définie par 
l’expression suivante : 
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Ui et Ci sont respectivement la vitesse de déplacement de cette surface mobile (m.s-1) et la 
concentration molaire des espèces (kmol.m-3).   
A partir de la loi de Fick, le flux molaire de matière JA est proportionnel au gradient de 
concentration de diffusion :   
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).(.)(. TAAAAA CxgradDCgradDJ −=−=              (II. 78) 
CT et  xA sont respectivement la concentration totale et la fraction molaire de A. En combinant 
les équations (Eq. II.76-78), nous pouvons déduire que :  
     ).()(. BAAAAA NNxCgradDN ++−=              (II. 79) 
A partir de l’équation (Eq. II. 79), nous pouvons constater que le flux transféré d’oxygène 
dans la bulle NA est la somme d’un terme de flux convectif et d’un terme de flux de diffusion 
superposé au mouvement d’ensemble. C’est la grandeur qui est utilisée pour le calcul des 
échanges de matière. 
 
Le coefficient de diffusion DA 
Le coefficient de diffusion DA peut être estimé par des méthodes expérimentales et aussi des 
corrélations prenant en compte l’effet d’un certain nombre de paramètre tels que la 
température, la pression de travail et la nature des constituants des deux phases (Roustan et al. 
2002). Il est compris entre 10-9 et 2.10-9 m2.s-1 pour la diffusion de l’oxygène dans l’eau à la 
température de 20°C.  
 
Notion de coefficient de transfert de matière gaz-liquide  
Pour calculer le flux transféré d’oxygène NA (kmol.m-2.s-1) à partir d’une bulle d’air vers la  
solution liquide (Figure II. 18), il est préférable de définir une expression généralisée du flux 
de matière transféré, soit : 
C.kN A ∆=                  (II. 80)    
∆C est le potentiel d’échange régnant dans l’échangeur (kmol.m-3). La valeur k est le 
coefficient de transfert de matière (m.s-1) au niveau de l’interface.  
Le coefficient k dépend des différentes formes de géométrie d’échangeur et est une fonction 
plus ou moins complexe du coefficient de diffusion, de l’épaisseur du film, du temps de 
contact, de la vitesse d’écoulement du film, et de la constante de vitesse de réaction. Il est un 
indicateur sur la phase qui contrôle ou limite le transfert entre les phases (kL ou kG). Dans le 
cas des contacteurs à bulles et notamment en traitement des eaux, nous pouvons constater que 
toute la résistance au transfert est localisée coté liquide (kL). En effet, les gaz employés 
(oxygène, ozone...) sont très peu solubles dans l'eau. De ce fait, la résistance côté gaz peut être 
négligée.  
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Dans l’expression généralisée du flux transféré d’oxygène dans la solution liquide, la surface 
d’échange (S) peut être aussi prise en compte. Elle est exprimée par une aire d’échange par 
unité de volume, soit de liquide VL, soit de réacteur VR, noté a ou ao  avec 
LV
Sa =  et 
R
o
V
Sa = . L’équation II. 81 déduit le flux transféré par unité de temps Φ  : 
      C.V.akC.V.akS.N R
o
LLLA ∆∆Φ ===             (II. 81)    
 
Dans le but de pouvoir caractériser de façon globale le transfert, il est recommandé de 
déterminer le coefficient volumique de transfert (kLa). Cette valeur est très utilisée pour 
l’extrapolation des contacteurs gaz-liquide.  
 
Bilan matière en O2 sur un contacteur à bulles  
QG . Ye 
QL .Ce QL.CL 
CL, dC 
VR, rA
QG .Ys 
 
 
Figure II. 19. Contacteur à bulles parfaitement agité 
 
Sur un contacteur à bulles considéré comme parfaitement agité (Figure II. 19), en présence 
d’une réaction chimique ou biologique rA, le bilan matière sur l’O2 s’exprime par : 
)CC.(QV.r
dt
dC.V)YsYe.(.Q eLLRARGG −++=−ρ           (II. 82) 
avec : 
CL : concentration en oxygène dans le liquide du contacteur (kg/m3) 
Ce : concentration en oxygène dans le liquide entrant dans le contacteur (kg/m3) 
II. Synthèse Bibliographique : Transfert de matière gaz-liquide 
 70
QG : débit d’air (m3/h) 
QL : débit de liquide entrant (m3/h) 
rA : respiration (kg/l.h) 
VR : volume liquide du contacteur (m3) 
Ye : pourcentage d’oxygène dans l’air entrant (%) 
Ys : pourcentage d’oxygène dans l’air sortant (%) 
 
La partie gauche de l’équation ci-dessus représente le transfert d’oxygène de la phase gazeuse 
vers la phase liquide ou le flux transféré d’oxygène par unité de temps. Elle peut également 
être exprimée sous la forme : 
)C*C.(V.a.k)YsYe.(.Q LLR
o
LGG −==− Φρ        (II. 83) 
avec : 
kLa : coefficient volumique en présence d’une réaction (h-1)  
C* : teneur en oxygène à saturation dans le liquide (kg/m3) 
CL : teneur en oxygène dans le liquide (kg/m3) 
 
En combinant les deux équations précédentes, l’expression générale de la variation de la 
concentration d’oxygène dans le contacteur à bulles parfaitement agité devient : 
)CC.(
V
Qr
dt
dC)C*C.(a.k eL
R
L
ALL
o
L −++=−       (II. 84) 
 II.3.2 Le coefficient volumique de transfert de matière (kLa)      
Ce coefficient est classiquement utilisé pour caractériser globalement le transfert de matière 
dans les contacteurs à bulles. Dans ce paragraphe, les méthodes de mesure et les corrélations 
de calcul des valeurs de kLa sont présentées.   
 
II.3.2.1 Méthodes de mesure du coefficient volumique de transfert de matière (kLa) 
 
Les méthodes de mesure du coefficient de transfert de matière kLa sont très diverses. Elles 
peuvent être physiques ou chimiques, en régime stationnaire ou transitoire (Van’t Riet, 1979). 
Une méthode physique est parfois associée à une réaction chimique permettant le dégazage de 
la phase liquide.  
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a) Méthodes physiques 
Ces méthodes sont dites directes. Le flux de transfert de matière est mesuré par absorption ou 
désorption physique du gaz dans le liquide. Pour mettre en œuvre une méthode par absorption 
physique, il faut alimenter le réacteur avec des débits gazeux et liquides qui ne se trouvent pas 
en équilibre l'un avec l'autre. Ainsi, les méthodes physiques permettent de mesurer le flux de 
transfert de matière en absence de réaction chimique. L'absorption ou la désorption physique 
du gaz dans le liquide peut avoir lieu en régime transitoire ou en régime permanent. 
 
Méthodes en régime transitoire  
Les méthodes consistent après avoir ramenée la teneur en oxygène dissous à zéro, à 
réoxygéner le milieu jusqu’à la valeur à la saturation en oxygène. En appliquant l’équation 
(Eq. II. 84) a un réacteur fermé au débit liquide sans réaction, l’équation suivante est obtenue : 
     
dt
dC)C*C.(ak LLL =−                (II. 85) 
Par intégration de cette équation différentielle sur la période transitoire, la courbe de remontée 
de la concentration en oxygène en fonction du temps permet d'atteindre le kLa en faisant 
l’hypothèse d’un réacteur parfaitement mélangé. La désoxygénation peut se faire soit par : 
¾ dégazage à l'azote, ceci convient à des réacteurs de faibles volumes, 
¾ ajout d’une faible quantité de sulfite en présence d'ions cobalt. Cette technique est 
plutôt conseillée pour des réacteurs de grands volumes. Il faut supposer donc qu’il n’y 
a pas accélération du taux de transfert par la réaction entre l’oxygène et le sulfite. 
Hatzfotiadou (1989) a démontré cette hypothèse en comparant plusieurs méthodes de 
détermination du kLa.  
 
Méthodes en régime permanent (stationnaire) 
Ces méthodes mettent en œuvre un état stationnaire. Nous mesurons dans ce cas la 
concentration d'oxygène Ce avant l'entrée du réacteur et CL, la concentration en oxygène à 
l'intérieur du réacteur. La phase liquide dans le réacteur est supposée parfaitement mélangée. 
Le coefficient kLa peut être déduit de l'expression suivante dérivant du bilan matière décrit par 
l’équation (Eq. II. 84): 
)C*C.(V.ak)CC.(Q LLLLeLL −=−                       (II. 86) 
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QL et VL sont respectivement le débit liquide et le volume liquide dans le réacteur. Il faut 
remarquer que lorsque le liquide n'est pas parfaitement mélangé, il est indispensable de 
connaître l'hydrodynamique du réacteur. L'interprétation des profils de concentration 
d'oxygène est alors nettement plus compliquée et aléatoire même si elle reste possible. 
 
Méthodes de déoxygénation au sulfite en régime stationnaire  
Ces méthodes reposent sur la réalisation d’un bilan de matière sur les phases gaz ou liquide en 
régime stationnaire. Elles sont basées sur l’oxydation d’une solution de sulfite de sodium par 
l’oxygène transféré dans la phase liquide. Cette oxydation s’effectue en présence d’un 
catalyseur (Co2+) selon la réaction suivante : 
−−
 →
+
+ 242
2
3
2
2
1 SOCoOSO  
Dans le cas d’un réacteur fermé au débit de liquide, l’aération est maintenue pendant 
l’addition du sulfite de façon à ce que le régime hydraulique soit stable. Après injection de la 
solution de sulfite dans le réacteur, la concentration en oxygène dans la phase liquide devient 
égale à zéro et la fraction molaire en oxygène Ys dans le gaz sortant atteint un palier à une 
valeur inférieure à la valeur d’entrée Ye. Le régime est alors stationnaire pour la phase 
gazeuse. Un bilan matière effectué sur la phase gazeuse pendant cette période permet de 
calculer la quantité d’oxygène transférée ainsi que la valeur du coefficient volumique de 
transfert kLa. Le suivi des fractions molaires de l’oxygène à l’entrée et à la sortie de la phase 
gazeuse peut être effectué grâce à un analyseur paramagnétique d’oxygène. 
Dans le cas d’un réacteur ouvert au débit de liquide, l’injection du sulfite se fait en continu 
dans le débit de liquide, donnant une concentration d’entrée connue et continue. Comme 
précédemment, un bilan matière effectué sur la phase gazeuse en régime stationnaire permet 
de calculer le kLa. La détermination de la concentration en sulfite en sortie du réacteur, par 
dosage à l’iode, permet aussi d’effectuer un bilan matière sur le liquide. L’application de la 
méthode en régime stationnaire pour un réacteur ouvert au débit de liquide permet donc 
d’établir deux calculs du kLa : un basé sur le bilan en phase gaz l’autre sur le bilan en phase 
liquide. L’écriture de la quantité d’oxygène transférée dans les deux cas permet de calculer le 
coefficient kLa à partir de l'expression suivante : 
 R
*
LG
2
L
Sulfite
2 V.'C.a.k)YsYe.(Q.
T.R
Mo.P)CssCse.(Q.
M
Mo
=−=−      (II. 87) 
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avec : 
Cse : concentration en sulfite entrée (kg.m-3) 
Css : concentration en sulfite sortie (kg.m-3) 
*'C  : concentration moyenne d’équilibre en oxygène dans le réacteur (kg.m-3) 
Mo2 : masse molaire de l’oxygène (kg.mole-1) 
MSulfite : masse molaire du sulfite (Na2SO3)  (kg.mole-1) 
P : pression (Pa) 
RGP : constante des gaz parfaits (J.mol-1.K-1) 
 
Contrairement à la méthode en régime transitoire, aucune hypothèse sur l’écoulement de la 
phase liquide n’est à réaliser puisque dans ce cas, la concentration en oxygène de la phase 
liquide reste nulle. Seule une hypothèse d’écoulement piston sur la phase gaz peut être 
envisagée pour accéder facilement au calcul de la concentration moyenne d’équilibre en 
oxygène. 
L’inconvénient de cette méthode est que dans certaines conditions de débit de liquide une 
concentration supérieure à 2 g/l peut être nécessaire pour parvenir à désoxygéner totalement le 
liquide. Dans ce cas une telle concentration peut modifier l’hydrodynamique du réacteur. 
b) Méthodes chimiques 
Les méthodes chimiques sont beaucoup plus utilisées que les méthodes physiques. Elles sont 
basées sur l'absorption d'un gaz suivie d'une réaction chimique de cinétique connue. Il faut 
mettre en œuvre une réaction lente dans la phase liquide (Hatzfotiadou, 1989, Bigot, 1990 et 
Beck, 1994). Dans ce cas, le flux d'absorption est indépendant de la composition du liquide et 
donc de l'état de mélange de la phase liquide. Pour appliquer cette méthode, il faut choisir un 
système chimique qui ne modifie pas l'hydrodynamique du milieu et qui vérifie les conditions 
de régime de réaction lente. Les systèmes chimiques les plus utilisés sont : 
¾ l'absorption d'un mélange d'air et de CO2 par une solution tampon de Na2CO3/   
NaHCO3, 
¾ l'absorption de l'oxygène par une solution aqueuse de sulfite de sodium (Na2SO3), 
Il s'avère, d'après les différentes études réalisées, que le choix entre les systèmes chimiques 
doit être effectué avec précaution en tenant compte notamment du régime d'absorption et des 
paramètres qui contrôlent le processus global. 
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II.3.2.2 Corrélations pour le calcul des valeurs de kLa 
 
Pour les contacteurs à bulles, les valeurs de kLa rencontrées dans la bibliographies sont 
souvent très variables et différent selon les paramètres étudiés (Akita et Yoshida, 1973, Shah 
et al., 1982, Koide et al., 1984, Fan, 1989, Ashley et al., 1992, Deckwer et al., 1992, Hébrard, 
1995, Kawase et Hashiguchi, 1996, Couvert, 2000, Bouaifi et al., 2001, Heyouni, 2002, 
Terasaka et Shibata, 2003, Vandu et Krishna, 2004) : 
  
Conditions opératoires  : Régime de bullage   
: Vitesse et direction du gaz et du liquide  
: Puissance dissipée   
Distributeurs de gaz     : Type (poreux, plaque percée, membrane) 
                                               : Diamètre d’orifices des distributeurs 
: Nombre de distributeur   
Réacteur       : Type (colonne à bulle, air lift et mélangeur statique) 
                                               : Taille (diamètre et hauteur de la colonne)    
Propriété du liquide    : Physico-chimie (viscosité, tension superficielle).  
 
A partir des paramètres influençant les valeurs du kLa, certains auteurs ont établi des 
corrélations pour différents types des contacteurs à bulles.  
a) Colonne à bulles 
Kastanek et al. (1977) ont établit leur équation à partir du modèle de Higbie et de la théorie de 
la turbulence isotrope de Kolmogoroff : 
cU.2
)cU.(Uak
G
20
13
GG
L +
+
=              (II. 88) 
où c est une constante dimensionnelle. 
Deckwer et al. (1974) proposent une corrélation empirique du type :  
n
GL U.bak =                (II. 89) 
Selon Deckwer et al (1974) et Kastanek et al (1977), la valeur de l'exposant n varie de 0,78 à 
0,82. La valeur de la constante b rapportée par Deckwer et al. (1974), est fortement influencée 
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par le type de distributeur utilisé (poreux ou plaque percée) et par les propriétés du milieu 
(eau pure ou solution de NaCl). 
Akita et Yoshida (1973) mesurent les coefficients de transfert en utilisant la méthode 
chimique au sulfite avec différents diamètres de colonnes à bulles. Leurs résultats conduisent 
à la corrélation adimensionnelle suivante : 
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où εG est tel que: 
640.
GG U≅ε                (II. 91) 
 
Il est donc possible de définir l’équation II. 90 par :  
 
70170 .
G
.
CL U.Dak ≅               (II. 92) 
 
Cette corrélation donne de bons résultats dans le cas où le gaz est dispersé dans la colonne par 
des distributeurs de type plaque percée ou buse unique. Pour des poreux ou des membranes, 
les valeurs de kLa prédites par l'équation (II. 92) sont sous-estimées. 
Hikita et al. (1981) ont proposé la corrélation empirique suivante en considérant différents gaz 
et des diamètres de colonne de 10 et 19 cm :  
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La valeur de fo est égale à 1 pour les solutions non- électrolytique (eau, butanol, méthanol et 
sucre). Elle est de 100.0681 et de 1.114.100.0211 pour les solutions électrolytiques respectivement 
inférieures à 1 g ion/l et supérieures à 1 g ion/l.  
b) Réacteur de type Air- lift 
La plupart des auteurs ont montré que la valeur du kLa augmente avec la vitesse superficielle 
du gaz dans la remontée UGR. Une augmentation de UGR se traduit par une rétention gazeuse 
plus importante, un plus grand apport d'oxygène, donc un transfert plus appréciable. 
 
n
GRL Uak α                (II. 94) 
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La valeur de l'exposant n obtenue par Siegel et al. (1988), Smith et al. (1990) et Couvert 
(2000) est respectivement égale à 0.9, 1.45, 1.14 et 0.84. Certains auteurs (Choi et al., 1993, 
Merchuk et al., 1994 et Benyahia et al., 1996) ont effectué des études hydrodynamiques 
locales à l'aide de plusieurs sondes à oxygène, en différents points de l'air-lift, et en ont déduit 
que la remontée, la descente et le séparateur gaz-liquide ne se comportent pas de la même 
manière en terme de mélange. De leurs études, ils ont conclu que le kLa dans la descente est 
inférieur au kLa global en raison du long temps de séjour des bulles dans la descente. 
c) Mélangeur statique 
De manière générale, les valeurs de kLa obtenues avec des mélangeurs statiques sont 
beaucoup plus élevées que celles obtenues dans les autres réacteurs gaz-liquide classiques. 
Les valeurs de kLa augmentent à la fois avec la vitesse du liquide et la vitesse du gaz (Gaspillo 
et Goto, 1991, Goto et Gaspillo, 1992, Omar et at., 1999). Heyouni (2002) a montré que la 
valeur du kLa est conditionnée par la structure du mélangeur statique et a proposé deux 
corrélations en fonction de la vitesse du liquide (UL), de la vitesse du gaz(UG), de la puissance 
dissipée (P/M) et de la rétention gazeux (εG) :    
  
( )DG
C
GLL M
P.AU.U.aak εβα 


==             (II. 95) 
 
En conclusion, le coefficient kLa est généralement utilisé pour considérer de façon globale le 
transfert dans les contacteurs à bulles et dépend de beaucoup de paramètres (la vitesse 
d’introduction du gaz, les propriétés physico-chimiques de la phase liquide, le type de 
distributeur utilisé, la puissance dissipée…). Nous pouvons constater que les corrélations 
existantes et les efforts de modélisation (par exemple Cockx et al., 2001 et Krishna et Van 
Baten, 2003) ne s'appliquent qu'à des conditions opératoires particulières. Il est donc difficile 
et insuffisant, pour comprendre clairement la complexité du transfert de matière gaz-liquide, 
de se baser sur une interprétation exclusive des variations du kLa.  
Il sera donc intéressant d’étudier la dissociation des valeurs du coefficient de transfert de 
matière côté liquide (kL) et de l’aire interfaciale (a) pour pouvoir interpréter correctement les 
variations de kLa induites par la modification de certains paramètres opératoires.    
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  II.3.3 Le coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)        
Dans de nombreux cas et notamment en traitement des eaux par des contacteurs à bulles, toute 
la résistance au transfert est localisée coté liquide. La détermination des valeurs de kL peut se 
faire à partir de modèles de transfert, de corrélations empiriques ou de méthodes 
expérimentales. 
 
II.3.3.1 Modèle de transfert 
 
En absorption physique d'un gaz dans un milieu liquide sans réaction chimique, outre les 
phénomènes de transport au sein des deux phases (par diffusion moléculaire, convection…) se 
produisent aussi des phénomènes de transfert de la phase gazeuse vers la phase liquide au 
niveau de l'interface. Les conditions dans la région très proche de cette interface sont très 
difficiles à observer expérimentalement. Nous sommes donc souvent amené à utiliser des 
modèles simples décrivant ce qui se passe à l'interface (McCabe et al., 1993). 
a) Le modèle du film 
Le plus ancien modèle sur le transfert de masse d'un composé de la phase gaz vers la phase 
liquide est celui du modèle du film de Lewis et Whitman (1924), développé en premier par 
Whitman (1923). Il est encore le plus utilisé aujourd'hui du fait de sa simplicité et de sa bonne 
représentation des phénomènes : en effet, ce modèle repose sur l'existence d'un film mince 
d’épaisseur δL, stagnant, adjacent à l'interface et qui dépend des conditions d’écoulement du 
fluide. Toute la résistance au transfert est localisée dans ce film où le transport se fait 
uniquement par diffusion moléculaire. Au sein du liquide, la turbulence est telle que les 
compositions sont considérées comme uniformes. La concentration en gaz dissous décroît 
linéairement depuis CA* à l'interface jusqu'à la valeur CAs au bord intérieur du film (Figure II. 
20). 
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Figure II. 20.  Modèle du film de Lewis et Whitman 
 
Les phénomènes de convection sont négligés et le régime est considéré comme stationnaire 
sans réaction chimique à l'intérieur du film. A partir de l’équation de continuité du transfert de 
matière (Eq. II. 75), l'expression suivante peut être définie : 
0
x
CDCD 2
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A =∂
∂
=∇ ..   avec  en x = 0, CA = CA*             (II. 96) 
      en x = δL, CA = CAs  
En supposant que les solutions sont diluées (xA ≅ 0) dans l’équation II. 79, la résolution de 
cette équation conduit à une expression simple de CA (Eq. II. 97) et du flux molaire NA (Eq. 
II. 98). L'expression du coefficient de transfert kL pour le modèle du film (Eq. II. 99) est 
obtenue en identifiant les termes de l'équation II. 98 avec ceux de l'équation II. 80. Les 
caractéristiques hydrodynamiques du système sont donc prises en compte par l'intermédiaire 
de l'épaisseur du film δL, paramètre qui dépend de la géométrie du réacteur, des propriétés 
physiques et de l'agitation du liquide. 
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Bien que peu satisfaisant au plan de la description des phénomènes locaux, ce modèle 
contient la principale caractéristique d'un système gaz/liquide : le gaz pénètre dans le liquide 
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par dissolution et diffusion moléculaire avant d'être transporté par convection au sein du 
liquide. De plus, une bonne description des phénomènes est globalement observée. 
b) Les modèles à renouvellement de surface 
Ces modèles reposent sur l'hypothèse que des éléments de liquide situés à l'interface gaz-
liquide sont remplacés périodiquement par des éléments venus de l'intérieur du liquide (Figure 
II. 21). Tant que l'élément de liquide est à l'interface, il absorbe comme une couche de liquide 
stagnante d'épaisseur infinie ; son remplacement est dû au mouvement turbulent du liquide. 
L'élément remplacé est alors dispersé au sein du liquide. La vitesse d'absorption physique 
dépend alors du temps d'exposition de ces éléments de liquide à la surface. 
 
Figure II. 21. Modèle de renouvellement de surface 
 
Bilan matière pour un élément au contact de la surface 
A partir de l’équation de continuité du transfert de matière sans réaction chimique (Eq. II. 75), 
l’équation bilan ainsi que les conditions aux limites décrivant cette approche sont reprises par 
l'équation II. 100. Dans cette équation, l’élément au contact de la surface est stagnant durant 
son temps d'exposition tl. En revanche, à l'inverse de l'équation II. 96 du modèle du film, 
l'accumulation de A dans l'élément exposé à la surface est considérée.  
2
A
2
AA
2
A
A
x
CDCD
t
C
∂
∂
=∇=
∂
∂ ..     avec  en x = 0, ∀ t >0, CA = CA*           (II. 100) 
en t = 0, ∀ x > 0, CA = CAs 
en x = ∞, ∀ t >0, CA = CAs 
x
CAs 
CA*
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Interface 
Gaz 
Liquide 
temps d’exposition = t1
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La solution de l'équation II. 100 est donnée par l'équation II. 101 où apparaît la fonction erf. 
Le flux de matière (la vitesse d’absorption) à l'instant t s'exprime alors selon l'équation II. 
102. De plus, il est intéressant de calculer la quantité de composé A absorbée par unité de 
surface ωA au bout du temps t1 (Eq. II. 103). Les équations II. 101 et II. 103 sont uniquement 
valables tant que l’élément n’est pas remplacé. 




−−=
tD2
xerf1CCC
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).*(                      (II. 101) 
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1 .
).*.(. −== ∫           (II. 103) 
Deux modèles principaux se distinguent : le modèle de Higbie (1935) et le modèle de 
Danckwerts (1951). 
 
Modèle de pénétration (modèle de Higbie) 
Ce modèle est basé sur les hypothèses suivantes : 
¾ l'équilibre est réalisé à l'interface, 
¾ le cœur de la phase liquide est parfaitement mélangé, 
¾ tous les éléments de liquide ont le même temps de contact à l’interface gaz-liquide tC, 
¾ le temps de contact tC est court. Dans ces conditions le régime permanent n’a pas le 
temps de s’établir.   
Donc, les éléments de liquide absorbent la quantité de gaz par unité de surface ωA (Eq. II. 
103). Le flux moyen de matière transféré NA s’obtient en divisant ωA par  tC : 
)C*C.(
t.
D.
t
N AsA
C
A
C
A
A −==
π
ω
2              (II. 104)  
En comparant l’équation II. 80 et l’équation II. 104, la relation entre le coefficient de transfert 
de matière côté liquide kL et le temps de contact des particules fluides à l'interface tC est donc 
obtenu : 
C
A
L t
D2k
.
.
π
=              (II. 105) 
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Comme l'épaisseur du film dans le modèle précédent, le temps de contact, tC, est fonction de 
l'hydrodynamique de la phase liquide, de la géométrie du système et des propriétés du gaz 
dissous. 
 
Modèle de Danckwerts 
Ce modèle a été proposé par Danckwerts en 1951. Il suppose également une diffusion en 
régime transitoire, comme pour le modèle de Higbie, mais en ajoutant une probabilité pour 
qu’un élément du liquide soit exposé pendant un temps t à l’interface gaz-liquide avant d’être 
remplacé par un autre élément. Si s désigne la fréquence de remplacement ou renouvellement 
des éléments de la surface (s-1), l’expression du flux de matière transféré est donnée par : 
)*.(. AsAAA CCsDN −=             (II. 106) 
Le coefficient de transfert kL s’exprime par : 
sDk AL .=                (II. 107) 
 
Le modèle de Danckwerts, bien que plus élaboré que les deux modèles précédents, présente le 
même inconvénient : la difficulté de déterminer le paramètre caractéristique de cette 
approche : la fréquence de renouvellement s. 
c) Les modèles combinés 
Les modèles combinés utilisent à la fois l'approche du modèle du film et celle du modèle de 
Danckwerts. Ces modèles tiennent compte de l'existence d'un film stagnant d'épaisseur définie 
au niveau de l'interface gaz-liquide, mais ce film est remplacé périodiquement par du liquide 
provenant du coeur de la solution. Dobbins (1956) et Toor et Marchello (1958) proposent 
respectivement les équations II. 108  et II. 109 pour calcul le coefficient de transfert kL : 
A
L
BL D
sanhsDk δ.cot.=             (II. 108) 
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Dans les deux cas, les caractéristiques hydrodynamiques du système sont désormais prises en 
compte par l'épaisseur du film (δL) et la fréquence de renouvellement des éléments liquides au 
niveau de l'interface (s). 
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II.3.3.2 Corrélation pour calculer des coefficients de transfert côté liquide kL   
 
Certains modèles décrits précédemment peuvent être utilisés directement pour calculer la 
valeur du coefficient de transfert, mais ce n'est pas le cas pour la majorité des contacteurs. En 
général, le transfert de matière peut être caractérisé par des corrélations donnant le nombre 
adimensionnel de Sherwood (Sh) :  
A
BL
D
d.kSh =              (II. 110) 
Le nombre de Sherwood va dépendre du nombre de Reynolds (Re), du nombre de Schmidt 
(Sc), du nombre de Galilée (Ga) et du nombre de Peclet (Pe) :  
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A
L
D
Sc ν=               (II. 112) 
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D
d.USc.RePe ==             (II. 114) 
 
Dans le cas d’une bulle isolée, ce nombre de Sherwood provient, soit de résultats numériques 
partant de l’équation de continuité du transfert de matière pour une sphère (Clift et al., 1978 et 
Oellrich et al., 1973), soit de l’introduction de la distribution de vitesse à la surface de la bulle 
(Lochiel et Calderbank, 1964). A l’aide de la solution de Hadamard-Rybczynski (1911), deux 
valeurs limites de Sh sont déterminées respectivement par Levich (1962) et Leclair et al. 
(1971) : 
 
¾ dans la région de faible Re et de grand Sc :      50S Pe650Sh ...=           (II. 115) 
¾ dans la région de grand Re et de petit Sc :      50M Pe131Sh ...=           (II. 116) 
 
Dans le cas des bulles, plusieurs auteurs ont proposé des relations pour calculer le nombre de 
Sherwood et ainsi obtenir le coefficient de transfert côté liquide (Frossling, 1938, Calderbank 
et Korchinski, 1956, Hughmark, 1967, Calderbank et al., 1970, Koide et al., 1976, Rietthues 
et al., 1986 et Ahmed et Semmens, 2003). Nous pouvons constater que pour un contacteur à 
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bulles, ces corrélations dépendent principalement de la taille de bulles générées dans le 
contacteur à bulles (Roustan et al., 2002).  
 
Bulles en ascension libre avec dB < 2 mm 
La bulle présente une interface peu déformée, assimilable à une paroi rigide et se comporte 
comme une sphère rigide. Les équations établies pour l'étude du transfert de matière entre des 
solides et un liquide ou un gaz peuvent être utilisées. Le Tableau II. 2 présente des 
corrélations pour le calcul du kL rigide.  
 
Auteurs Gamme d’application Corrélations 
Levich (1962) Re ≤ 1 3309970 .Pe..Sh =  
Frossling (1938) dB ≤ 1 mm 33050602 .. Sc.Re..Sh +=  
Williams (1941) 4 ≤ Re ≤ 400 33053051 .. Sc.Re..Sh =  
Calderbank et Korchinski (1956) 1 ≤ Re ≤ 200 330560430 .. Sc.Re..Sh =  
Calderbank et Moo-Young (1961) dB ≤ 1 mm g.....Sc.k LL
.
L µρ∆ρ 3102660 =  
Griffith (1960) Re ≥ 1 350505702 .. Sc.Re..Sh +=  
Ahmed et Semmens (2003) 0.1 ≤ Re ≤ 200 3303824049110 .. Sc.Re..Sh =  
 
Tableau II. 2. Corrélations pour le calcul de kL rigide  pour des bulles à interface peu déformée 
 
Bulles en ascension libre avec dB > 2 mm  
La bulle est considérée comme ayant une interface fortement cisaillée et donc facilement 
mobile et renouvelable. Les principales corrélations pour le calcul du kL mobile établies pour ces 
bulles montant en ascension libre à travers divers liquides sont reportées dans le Tableau (II. 
3). 
 
Auteurs 
Gamme 
d’application 
Corrélations 
Higbie (1935) Re ≥ 1 5050131 .. Sc.Re..Sh =  
Calderbank et Moo-Young (1962) dB ≥ 2.5 mm 50330420 .. Sc.Ga..Sh =  
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Hughmark (1967) - 
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a = 0.061 dans le cas de bulles individuelles 
a = 0.0187 dans le cas d’essaim de bulles 
 
Tableau II. 3. Corrélations pour le calcul de kL mobile pour des bulles à interface mobile 
 
Nous pouvons noter que les valeurs des coefficients de transfert kL sont 3 à 5 fois plus faibles 
pour des bulles de petites tailles à interface peu déformée que pour des bulles à interface 
mobile de diamètre supérieur à 2 mm. Cela vient de la modification de l’hydrodynamique 
locale due à la taille de bulles (variation du coefficient de traînée). La rigidité et la 
déformation de l’interface de la bulle sont changées et cela peut alors influencer sur les 
valeurs de kL (Cockx, 1997). Il faut alors attacher autant d’attention au choix des corrélations 
de kL qu’à celui du diamètre de bulles.        
 
II.3.3.3 Méthodes de mesure du coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)  
 
Pour déterminer la valeur de kL, différentes méthodes expérimentales sont utilisées : 
En considérant une bulle isolée en ascension libre dans un liquide initialement au repos, les 
valeurs de kL peuvent être déterminées à l’aide d’une méthode photographique en considérant 
la variation de la taille ou du volume de la bulle due au transfert de matière (Johnson et al., 
1969, Motarjemi et Jameson, 1978 et Takemura et Yabe, 1998). Calderbank et Lochiel (1964) 
et Koide et al. (1974) ont proposé une technique de mesure basée sur la variation de la 
pression à volume constant. Pour améliorer la détermination du kL, Bischof et al. (1991) ont 
utilisé une membrane flexible pour former des bulles calibrés avec une faible fréquence de 
formation pour analyser correctement la quantité d’oxygène transféré, en utilisant des gaz très 
peu solubles dans le liquide. Il est à noter que beaucoup d’équipements sont nécessaire pour 
suivre le changement du volume de la bulle.  
Hébrard (1995), Couvert (2000), Bouaifi et al. (2000) et Heyouni (2002) ont déduit le 
coefficient kL à partir de mesures à l’échelle globale des coefficients volumiques de transfert 
kLa et d’aire interfaciale d’échange a. Pour accéder au kLa, les méthodes utilisées en régime 
transitoire ou en régime stationnaire, reposent sur des hypothèses de mélange ou de cinétique 
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de réaction précédemment décrites. Les valeurs de a sont obtenues à partir de la rétention 
gazeuse et des diamètres de bulles. La valeur de kL est ensuite calculée par :   
G
GBL
L 6
1dak
k
ε
ε
.
).(. −
=             (II. 117) 
Concernant l’approche globale de dissociation des valeurs de kL et a, nous pouvons constater 
qu’il peut y avoir des imprécisions associées à l’utilisation de grandeurs globales moyennées 
sur le réacteur. L’utilisation de grandeurs moyennées, établies sur un domaine intégrant des 
variations importantes, confère à ces grandeurs une mauvaise représentativité. 
Cents et al. (2001), Kulkarni et Joshi (2004) et Linek et al. (2004) ont utilisé la technique dite 
de la droite de Danckwerts (1970) pour obtenir de façon simultanée le coefficient de transfert 
de matière kL et l’aire interfaciale a. Cette technique est basée sur le régime intermédiaire 
entre les réactions rapides et lentes :    
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Nous pouvons alors obtenir une droite d’ordonnée à l’origine (kLa)2 et de pente (a2) à partir de 
la mesure de la variation du rapport 
2
2
*
AC
Φ  en fonction de différentes valeurs du paramètre α en 
faisant varier la constante de vitesse kmn et en changeant la concentration du catalyseur CBs. 
Les réactions utilisées pour cette technique sont l’oxydation des ions sulfites catalysée par le 
sulfate de cobalt et la réaction du CO2 avec des mélanges de carbonate et 
d’hydrogénocarbonate catalysée par des arséniates. L’utilisation de cette méthode est assez 
rare parce qu’il faut effectuer des mesures à des concentrations différentes en catalyseur afin 
d’obtenir assez de points pour pouvoir obtenir une droite réaliste.  
Plus récemment, Lee et Geoffrey Schladow (2000) et Lee (2002) ont utilisé la technique dite 
« fluorescence oxygène visualisation ». Elle permet de quantifier la quantité d’oxygène qui 
traverse l’interface gaz-liquide par utilisation d’un indicateur de fluorescence comme l’acide 
Pyrenebutyric (PBA) et d’un détecteur d’image ICCD. La valeur du kL peut être ensuite 
déterminée à partir du flux de matière transféré et  des concentrations initiale et finale dans le 
système.     
 
Nous pouvons constater qu’il y a plusieurs méthodes de calcul du kL, soit par des modèles de 
transfert, soit par des corrélations empiriques ou soit par des méthodes expérimentales. La 
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connaissance du kL permet de comprendre les phénomènes de transfert de la phase gazeuse 
vers la phase liquide au niveau de l'interface. Les valeurs du kL obtenus étant 3 à 5 fois plus 
faibles pour les bulles à interface peu déformée de petites tailles que pour celles à interface 
mobile (Calderbank et Moo-Young, 1961), il est alors essentiel de prendre en considération 
l’effet de la physico-chimie, comme par exemple la présence de composés tensio-actifs 
adsorbés à la surface de la bulle. Ceux-ci ont pour effet significatif de diminuer le diamètre 
des bulles, de rigidifier l’interface et de modifier les performances de transfert de matière. 
 II.3.4 Influence des tensio-actifs sur le transfert de matière        
Des caractéristiques physico-chimiques très variées sont rencontrées lors de l’utilisation de 
contacteurs à bulles en condition réelle. La présence de détergents qui sont normalement des 
solutions aqueuses à base de TA anionique (Hwang, 1979 et Ranisio, 1998) est souvent 
attestée. Comme précisé dans la partie II. 2, nous pouvons constater que la présence de 
composés tensio-actifs adsorbés à l’interface gaz-liquide peut jouer sur la diminution du 
diamètre de bulle et de la vitesse d’ascension, sur l’augmentation du coefficient de traînée, sur 
la rigidité et la nature de l’interface et donc sur l’aire interfaciale.  
De plus, en présence de tensio-actifs, l’écoulement du fluide le long de l’interface crée un 
gradient de tension interfaciale qui, s’il est suffisamment élevé, peut immobiliser la surface et 
provoquer l’écoulement (effet Marangoni). Ces impuretés peuvent alors retarder le transfert 
de matière de la bulle vers le liquide par deux mécanismes différents : le retardement du 
renouvellement de l’interface gaz-liquide et la constitution d’une barrière pour le passage des 
molécules gazeuse à l’interface (Koide et al., 1976). Selon Calderbank et Moo-Young (1961), 
Koide et al. (1984), Kawase et Moo-Young 1990, Vazquez et al. (1999), Ponoth et 
McLaughlin (2000), Zhang et al. (2001), Vasconcelos et al. (2002), Linek et al. (2004) et 
Alves et al. (2005), la présence de tensio-actifs dans la phase liquide, même en très faible 
quantité, a un effet sur le transfert de matière gaz-liquide.  
L’objectif est ici de présenter différentes études et méthodes de calcul des coefficients de 
transfert de matière gaz-liquide (kLa et kL) en présence de tensio-actifs. 
 
II.3.4.1 Influence des tensio-actifs sur le coefficient kLa 
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Pour illustrer ce point de façon globale, seuls quelques travaux concernant l’effet de TA sur le 
transfert de matière dans les contacteurs à bulles sont présentés ici. 
Hwang (1979) a considéré l’effet de TA anionique (Dodecyl Sulfite de Sodium) sur les 
valeurs de kLa obtenues par différents systèmes d’aération. Il a montré que les kLa mesurés 
sur de l’eau claire sont plus élevés que ceux mesurés sur de l’eau en présence de tensio-actifs 
et il a proposé la corrélation suivant reliée à la tension superficielle : 
851.
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Destrac (1997) et Hébrard et al. (2000) ont étudié les valeurs de kLa obtenues pour différents 
types d’eaux et un distributeur de type membrane souple en fonction de la vitesse superficielle 
du gaz. Ils ont trouvé que, quel que soit le type d’eau, les valeurs de kLa augmentent avec la 
vitesse superficielle du gaz. L’effet de la nature de la phase liquide sur les valeurs de kLa est 
déterminant. Aux fortes vitesses superficielles de gaz, les kLa mesurés sur de l’eau de 
clarificateur sont trois fois plus élevés que ceux mesurés sur de l’eau d’entrée de station 
d’épuration qui est normalement contaminée par des tensio-actifs. De plus, les facteurs α 
défini comme le rapport du kLacontaminé sur le kLaeau claire sont inférieur à 1 (Chern et al., 2000). 
Vazquez et al. (1999) ont mesuré les valeurs de kLa par absorption de CO2 en présence de TA 
anionique (Sodium Laurylsulfate) dans une cuve agitée équipée d’un distributeur de gaz. Ils 
ont montré que la diminution du kLa mesuré sur de l’eau contaminée peut être défini comme : 
 
eauLeauLémincontaL )ak.(I)ak(ak −=                 (II. 120) 
 
Le facteur I dépend du distributeur de gaz et de la concentration de la surface à l’équilibre (ou 
excès de surface).   
Enfin, nous pouvons constater que la dissociation des valeurs de kL et de a s’avère donc 
absolument nécessaire afin de bien interpréter les processus physiques et physico-chimiques 
qui gèrent réellement le transfert de masse à l’interface gaz/liquide. 
 
II.3.4.2 Influence des tensio-actifs sur le coefficient kL  
 
Les coefficients de transfert côté liquide kL trouvés à partir des différentes méthodes 
expérimentales précédemment présentées, tendent vers les limites imposées par les 
corrélations correspondant à de petites (Tableau II. 2) et à de grandes (Tableau II. 3) tailles de 
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bulles générées dans un contacteur gaz-liquide (Calderbank et Moo-Young, 1961, Clift et al., 
1978, Vasconcelos et al., 2002, Alves et al., 2004 et Linek et al, 2004). Ces corrélations 
dépendent de la pureté de la phase liquide et de la taille de bulles. 
De ce fait, la valeur du coefficient kL en présence de TA est considérée comme une valeur 
intermédiaire entre les valeurs kL rigide (Tableau II. 2) et kL mobile (Tableau II. 3) calculées à 
partir du nombre de Sherwood. Les valeurs de kL calculées seront déterminées à partir de ces 
deux limites imposées. Quelques travaux concernant le calcul du kL en présence de TA 
sont présentés ici.   
Whittemore et Zieminski (1971), Takamura et Yabe (1999) et Alves et al. (2005) présentent 
une relation entre la nature de l’interface, les caractéristiques hydrodynamiques et le transfert 
de matière par une interdépendance entre le coefficient de traînée et le coefficient kL : 
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Où le coefficient de traînée (CD) peut être calculé en considérant la surface de bulle projetée : 
2
B
2
B
B
D l
d
U
dg
3
4C 


= ...             (II. 122) 
Les CD rigide et CD mobile peuvent être déterminés à l’aide de la Figure II. 14. De plus, ils ont 
constaté que le coefficient kL diminue quand le coefficient CD augmente et que la diminution 
du coefficient kL due aux tensio-actifs vient plutôt de l’hydrodynamique que de la résistance 
générée par la surface.      
En considérant la dissolution d’une bulle prise comme une sphère solide, Frumkin et Levich 
(1947) ont proposé un modèle pour prédire le nombre de Sherwood en présence d’impuretés : 
dans la région de faible Pe : 
SSMM ShYShYSh .. +=            (II. 123) 
dans la région de grand Pe :     
     
Y
1Y3Pe6510Sh 50 ).(. . −=             (II. 124) 
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ShM et ShS sont les nombres de Sherwood concernant l’interface d’inclusions respectivement 
mobile et rigide dans le régime de Stokes. Les valeurs de Y et de θO peuvent être déterminées 
à partir de l’approche de Savic dite « stagnant cap model » (Clift et al., 1978). De plus, 
Ponoth et McLaughlin (1999) ont étudié numériquement l’effet des TA sur le transfert de 
matière d’une bulle et ont proposé des corrélations qui prennent en considération la 
déformation de la bulle. La valeur de l’excentricité d’une bulle ellipsoïdale χ peut être ici 
déterminée comme : 
33.066.1
mobile Mo.Re.043.01 +=χ            (II. 125) 
Le modèle prédisant le nombre de Sherwood en présence d’impuretés est défini par : 
rigiderigidemobile ShShShySh +−= )(             (II. 126) 
Les valeurs des nombre de Sherwood (Sh) et y peuvent être calculées respectivement par : 
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En considérant le retardement du mouvement de la surface gaz-liquide par des impuretés 
comme les surfactants, Koide et al. (1976) ont proposé un modèle pour déterminer le nombre 
de Sherwood dans un système contaminé. Ce modèle est basé sur un coefficient de retard 
(µR) qui peut être considéré comme une augmentation de la viscosité : 
RGA µµµ +=               (II. 127) 
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où µA et µG sont respectivement la viscosité apparaissant dans la phase dispersée en présence 
des impuretés et la viscosité de la phase dispersée. Afin de relier la valeur de µR avec le débit 
de gaz injecté et les propriétés des impuretés, l’approche adimensionnelle sur l’équation de 
continuité du transfert de matière et sur l’écoulement autours d’une bulle sphérique est 
appliquée pour déterminer la valeur de µR :  
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D et C sont respectivement le coefficient de diffusion et la concentration des surfactants dans 
le système. Ensuite, ils ont introduit le rapport des viscosités (
L
A µ
µκ = ) dans le modèle de 
calcul du kL défini par Shirotsuka et Hirata (1971) :    
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Shrigide peut être calculé à partir du Tableau II. 2. Ils ont montré enfin que le coefficient kL 
diminue quand la concentration en surfactant dans la phase liquide augmente et que le 
coefficient de retard (µR) peut être utilisé pour prédire la valeur de kL dans un système 
contaminé. De plus, Vogtländer et al. (1974) ont proposé aussi un modèle de calcul du kL basé 
sur la théorie de pénétration et sur le retardement du mouvement de la surface gaz-liquide par 
des impuretés défini par : 
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où A est une constante qui peut être déduite à partir de la variation linéaire entre les valeurs de 
mobileL
L
k
k1 − et de X.    
 
En considérant l’effet des TA sur le changement de taille de bulles, Schulze et Schlünder 
(1985) ont utilisé une expérience qui permet de stabiliser une bulle dans un écoulement 
liquide. Ils ont utilisé un tube de verre conique pour capturer une bulle à contre courant d’un 
liquide descendant. Cela permet de suivre visuellement la bulle pendant une longue durée. En 
utilisant un gaz très soluble pour former la bulle, la transition entre les deux régimes (de kL 
mobile à kL rigide) est trouvée ce qui correspond à la contamination de la surface de bulle par les 
molécules de TA. Cependant, ils ne présentent pas de résultats pour un gaz moins soluble, 
comme O2 ou N2. Nous pouvons constater que le changement de taille de la bulle est très 
rapide et de l’ordre d’une seconde à cause de l’effet des TA qui est très important dans le cas 
d’un gaz moins soluble (Liao et McLaughlin, 2000).  
 
Pour cela, Vasconcelos et al. (2002) ont proposé une technique pour obtenir un liquide ayant 
un pouvoir de dé-contamination afin de déterminer correctement les valeurs de kL dans les 
deux régimes en utilisant une bulle formée avec un gaz de faible solubilité. Ils ont trouvé que 
la variation de la taille des bulles est approximativement linéaire dans les deux régimes. En 
combinant l’équation de dissolution du gaz dans la phase liquide et la loi des gaz parfaits, les 
coefficients kL mobile et kL rigide peuvent être déterminés directement à partir des pentes obtenues 
dans chaque régime, mais ces résultats sont observés seulement avec une bulle d’air. Ils ont 
montré aussi que la concentration en gaz dissous dans le liquide n’a pas d’effet sur le 
coefficient kL et que la taille initiale de la bulle affecte le diamètre (dB*) et le temps (t*) de 
transition entre l’interface mobile et rigide. Pour déterminer ce temps de transition, le modèle 
d’accumulation des impuretés à l’interface de la bulle basé sur le modèle dit « stagnant cap 
model (ϕcap) » provenant de l’analyse de Frumkin et Levich (1947) et de Griffith (1962) est 
utilisé : 
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où AT et Acap sont respectivement la surfaces totale d’échange et la surface occupé par les 
impuretés (Figure II. 22). Les valeurs k* et K* sont deux constantes du modèle et sont égales 
à 2.4.10-5 m0.5 s-1 et 1.2.10-3 m.  
 
Ao (mobile) 
Acap  (stagnant)
h transition 
ϕ
 
 
Figure II. 22. Modèle « Stagnant cap » (Alves et al., 2005) 
 
De plus, Alves et al. (2005) ont adapté la technique de mesure et le modèle associé pour 
étudier l’effet de TA sur le coefficient kL, le coefficient de traînée et la vitesse d’ascension. Ils 
montrent que les coefficients kL et CD peuvent être interprétés en terme de contamination de la 
surface de la bulle en considérant une relation entre la valeur de CD et de ϕcap (Sadhal et al., 
1983).  
Vasconcelos et al. (2003) et Alves et al. (2004) ont ensuite appliqué le modèle concernant une 
bulle fixe pour calculer le coefficient kL moyen dans les différents types de contacteur à bulles 
(colonne à bulles, air-lift et cuve agitée) :         
R
mobileRrigideLmobilemobileL
L t
)tt.(kt.k
k
−+
=           (II. 134) 
Les valeurs de tR et de tmobile sont respectivement le temps de séjours moyen de la bulle dans 
un réacteur et le temps nécessaire pour que la surface de bulle devienne rigide :  
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Il est important de remarquer que la concentration en TA (C) doit être inférieure à la valeur de 
la CMC pour que cette technique soit applicable.                
 
En conclusion, nous pouvons constater que la présence de tensio-actifs dans la phase liquide, 
même en très faible quantité, a un effet significatif sur les coefficients de transfert de matière 
kLa et kL. A partir des différentes techniques de mesure précédemment présentées, le 
coefficient kL reste souvent liée à la notion d’interface rigide (kL rigide) et mobile (kL mobile). Il 
est possible de remarquer que beaucoup d’équipements sont nécessaires pour que ces 
techniques soient applicables. Concernant les modèles proposés, les notions et les hypothèses 
utilisées pour considérer la distribution des impuretés à l’interface gaz-liquide comme le 
coefficient de retard et l’angle du « stagnant cap model » sont difficiles à déterminer 
correctement. De ce fait, il est donc intéressant de proposer une technique de mesure à 
l’échelle locale, qui soit simple pour dissocier correctement les coefficients kL et a qui puisse 
permettre de prédire le coefficient kL et qui prenne en considération les propriétés physico-
chimique de la phase liquide considérée. 
 
II.1.3 Conclusion partielle 
Dans la dernière partie de ce chapitre, des préambules sur l’équation de continuité du transfert 
de matière, la diffusion moléculaire et la notion de coefficient de transfert de matière gaz-
liquide (kLa et kL) ont tout été d’abord présentés pour accéder au concept de transfert de 
matière gaz-liquide dans les contacteurs à bulles.  
Des études bibliographiques sur le coefficient volumique de transfert de matière kLa, qui est 
généralement utilisé pour considérer de façon globale le transfert dans les contacteurs à 
bulles, ont été expliquées :   
¾ les méthodes de mesures (physiques et chimiques) et les corrélations existantes pour 
chaque type de contacteur à bulles ont été décrites ; 
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¾ Afin d’interpréter correctement les variations de kLa induites par la modification de 
certains paramètres opératoires, il est essentiel d’étudier la dissociation des valeurs du 
coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) et de l’aire interfaciale (a).  
Pour comprendre les phénomènes de transfert de la phase gazeuse vers la phase liquide au 
niveau de l'interface, des études bibliographiques concernant la valeur de kL ont été 
présentées :  
¾ les modèles simples décrivant ce qui se passe à l'interface du transfert de matière ont 
été décrits ;    
¾ les corrélations de calcul du kL en terme de nombre de Sherwood et fonction de la 
taille de bulles générées dans un contacteur à bulles ont été présentées ; 
¾ les différentes méthodes de mesure ont été aussi décrites. 
L’effet de la physico-chimie, comme par exemple la présence des composés tensio-actifs 
adsorbés à la surface de la bulle, qui induit une diminution de la taille de bulle et rigidifie 
l’interface, a été expliqué sur les coefficient de kLa et kL :     
¾ l’effet significatif de la présence de tensio-actifs dans la phase liquide sur les 
coefficients de transfert de matière kLa et kL a été montré ; 
¾ les différentes méthodes de mesure et les modèles qui prennent en considération la 
distribution des impuretés à l’interface gaz-liquide comme le coefficient de retard et 
l’angle du « stagnant cap model » ont été décrits ; 
¾ A partir des techniques de mesure et des modèles proposés, les valeurs de kL obtenues 
et les modèles de calcul liés à la notion d’interface rigide (kL rigide) et mobile (kL mobile) 
ont été présentés ; 
 
A cause de la complexité de l’application des techniques de mesure et des modèles de calcul 
proposés, il est donc intéressant de proposer une technique de mesure à l’échelle locale, 
simple permettant de dissocier correctement les coefficients kL et a, et permettant de prédire le 
coefficient kL en prenant en considération les propriétés physique et physico chimiques à 
l’échelle microscopique. Le développement de cette technique constituera l’objectif de notre 
étude.  
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De multiples procédés physiques et chimiques sont basés sur la dispersion de bulles de gaz 
dans une phase liquide (contacteurs à bulles). Nombreuses sont les applications 
industrielles qui découlent de ces procédés : traitement et épuration des eaux, agroalimentaire, 
synthèse chimique, etc. 
A l’issue des synthèses bibliographiques précédemment présentées, les connaissances sur le 
distributeur de gaz, l’hydrodynamique des bulles générées et le phénomène de transfert de 
matière gaz-liquide existant et peuvent être utilisées afin de bien maîtriser les performances 
des contacteurs à bulles.     
 
Cependant certains manques subsistent et restent à aborder relatifs à la compréhension des 
phénomènes ou relatifs à la transposition des savoirs à l’échelle globale du pilote : 
 
En regard de l’état de l’art, l’objectif de ce travail dans la première partie sera de proposer 
des outils de caractérisation des membranes flexibles afin d’appréhender l’influence de 
ces caractéristiques sur l’efficacité du transfert de matière et sur le coût énergétique des 
membranes utilisées. Pour cela, les connaissances acquises dans la thèse de Loubière (2002) 
sur la caractérisation des propriétés physiques de la membrane et sur la modélisation du 
diamètre des bulles au cours de leur formation seront appliquées afin de déterminer 
correctement l’aire interfaciale développée par un train de bulles.  
 
L’objectif dans la deuxième partie sera d’étudier l’influence des TA sur la génération de 
bulles et leur devenir. En conséquence, différentes phases liquides en présence de TA seront 
étudiées en considérant la tension superficielle statique (σL) et la Concentration Micellaire 
Critique (CMC). A l’aide de l’approche de Langmuir visant à modéliser l’équilibre 
d’adsorption des molécules de soluté à l’interface gaz-liquide, le taux de recouvrement (se) 
sera déterminé pour quantifier la fraction de sites occupés par les molécules de TA. La rigidité 
de l’interface, la déformation de bulles générées ainsi que l’aire interfaciale associée seront 
également caractérisées par cette valeur. En plus, le distributeur de type céramique utilisé 
pour faire la micro-oxygénation du vin sera testé en terme de propriétés physiques et de taille 
de bulles générées pour connaître et maîtriser correctement le transfert d’oxygène en micro-
oxygénation.  
 
L’objectif de la dernière partie sera de proposer une méthode locale et une modélisation de 
détermination du coefficient kL pour comprendre les phénomènes physiques régissant ce 
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paramètre en milieu complexe. De ce fait, une nouvelle méthode de calcul du kLa et de a 
sera utilisée pour déduire ensuite les valeurs de kL pour une phase liquide donnée. Les 
phénomènes d’adsorption des molécules chimiques (TA) à l’interface gaz-liquide seront aussi 
pris en compte afin de comprendre l’impact de leur présence sur le coefficient de transfert 
côté liquide kL. La notion de taux de recouvrement (se) sera reprise pour considérer une 
perturbation de diffusion de la molécule d’oxygène au niveau de la couche limite et pour 
prédire le coefficient kL associé. De plus, cette méthode de dissociation kL et a sera ensuite 
appliquée sur du vin afin d’optimiser au mieux le transfert d’oxygène dans les processus de 
vinification.   
 
Notons que les mécanismes de formation de bulles seront étudiés uniquement en régime de 
bulle à bulle (interactions négligeables), dans une phase liquide au repos. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Chapitre III
MATERIELS ET METHODES
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
III. Matériels et méthodes  
 101
III.1. GENERATION ET HYDRODYNAMIQUE DE BULLE DANS 
L’EAU CLAIRE 
 
Cette partie est consacrée d’une part à la description des dispositifs expérimentaux, et d’autre 
part à la présentation des conditions opératoires et des méthodes de mesures utilisées. 
III.1.1 Dispositifs expérimentaux 
III.1.1.1 Pilote de laboratoire 
50
 
4
 
5 
6 
7 
1 2 3 
9 10
 
 8  
 
 
 
 
 
 
Figure III. 1. Dispositif expérimental relatif à la formation de bulles par un orifice flexible 
 
Le dispositif expérimental utilisé est présenté sur la Figure III. 1. Les dimensions de la cellule 
de génération de bulles (4) sont 0,4 m de long, 0,4 m de large et 0,3 m de haut. Le débit de 
gaz d'alimentation est régulé en pression et en débit (1 et 2). La perte de charge créée par les 
distributeurs de gaz (5) est déterminée par le manomètre électronique (BIOBLOCK 
915PM247) (3). Le débitmètre à bulle de savon  (7) est utilisé pour mesurer le débit de gaz 
1. Régulateur de pression 
2. Débitmètre 
3. Manomètre électronique 
4. Cellule de génération de bulles 
5. Distributeur de gaz 
6. Entonnoir  
7. Débitmètre à bulle de savon 
8. Lampe 
9. Caméra 
10. Système d'acquisition 
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passant par l'orifice du distributeur de gaz à l'aide de l'entonnoir (6). Dans ces conditions 
opératoires, la hauteur d'eau HL est égale à 0,2 m. 
 
 III.1.1.2 Présentation des distributeurs de gaz 
a) Distributeur de gaz à « orifices rigides » 
Deux types de distributeur à orifices rigides sont utilisés dans ce travail (Figure III. 2 et 
Figure III. 3) : 
 
 
Figure III. 2. Distributeur rigide 
 
Le premier distributeur (Figure III. 2) est constitué par un tube en acier inoxydable de 12 mm 
de diamètre externe et de 8 mm de diamètre interne. La perforation réalisée permet d’obtenir 
un orifice de 0.5 et 0.9 mm de diamètre. Le volume de la chambre de gaz associée est de 33,4 
cm3. 
  
 
Figure III. 3. Distributeur rigide de type « micro-oxygénation » 
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Le distributeur de gaz de type « micro-oxygénation du vin » est constitué d’une céramique 
microporeuse de type tubulaire, emprisonnée dans un carter métallique. Ce distributeur de gaz 
permet la génération de fines bulles dans le vin. Il est connecté au pilote de laboratoire par un 
tuyau de 12 mm de diamètre et 40 mm de long. Les bulles de gaz sont formées au centre du 
distributeur et s’échappent en partie haute comme simulé sur la Figure III. 3. 
b) Distributeur de gaz de type « membrane flexible » 
Deux types de membranes sont utilisés dans ce travail (Tableau III.1). La première est une 
membrane dite « maison » faite à partir d’un morceau de chambre à air de camion 
(perforation à l'aide d'une aiguille de 0,8 mm de diamètre, verticalement et dans le sens 
intérieur - extérieur (sens du gaz)). Les deux membranes de type industriel « nouvelle et 
ancienne membrane Degrémont », différent par la disposition des orifices sur la surface et 
par leur élasticité. Leur forme est circulaire avec un diamètre de 6 cm adaptable sur le support 
de la cellule de mesure décrite sur la Figure III. 5. 
 
 
                (a)                      (b) 
Figure III. 4. Membrane de type industriel : (a) orifice collée (b) un seul orifice non- collée 
 
Les orifices des membranes industrielles sont distribués sur toute leur surface. Pour étudier les 
caractéristiques physiques de la membrane et la génération de bulle par un seul orifice, tous 
les orifices excepté celui du centre, seront obturés par collage. La difficulté du collage est de 
ne pas obstruer l'orifice central en bouchant les autres pores (voisins de quelques millimètres) 
et de modifier au minimum l'élasticité de la membrane. L'adhésif utilisé est de la marque GE 
Silicones type TSE 399. Il s'agit d'un RTV (Room Temperature Vulcanising) mono 
composant qui polymérise rapidement pour former un élastomère silicone flexible et 
élastique. Il est sous forme liquide auto-nivelant et possède une excellente résistance à 
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l'humidité. Il est couplé à un primaire de type SS 4179 qui lui permet une adhésion beaucoup 
plus efficace. (Castaignède, 2001). Le protocole de collage est présenté en Annexe I.  
 
 
Figure III. 5. Fixation de la membrane – Clamp 
 
La membrane est fixée par un clamp circulaire (60 mm de diamètre) composé de deux 
mâchoires (Figure III. 5) ; le serrage des mâchoires est réalisé grâce à un tournevis 
dynamométrique (Gamme de couple de serrage : 0 à 5 mN). Ainsi, la même tension initiale 
est appliquée et la reproductibilité des mesures assurée pour chaque membrane (Tableau III. 
1). Le volume de la chambre de gaz varie de 107 à 111 cm3. 
Le Tableau III. 1 présente les caractéristiques des membranes en terme de type, de 
dénomination (conservée par la suite), d’épaisseur et de couple de serrage appliqués. 
 
Type Dénomination Description 
SERRAGE APPLIQUE 
(mN) 
Épaisseur 
(mm) 
M1 Maison avec un seul pore 5 2,15 
M4_4.2 
Maison avec 4 pores et 4,2 mm entre 
chaque pore 
5 2,15 
M
em
br
an
e 
m
ai
so
n 
M4_2.5 
Maison avec 4 pores et 2,5 mm entre 
chaque pore 
5 2,15 
N1 Nouvelle Degrémont avec un seul pore 3,5 2,06 
N4 
Nouvelle Degrémont avec 4 pores et 2,5 
mm entre chaque pore 
3,5 2,06 
M
em
br
an
e 
In
du
st
ri
el
le
 
N 
Nouvelle Degrémont avec tous les 
orifices présents (270 pores) 
3,5 2,06 
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A1 Ancienne Degrémont avec un seul pore 3,5 2,06 
A4 
Ancienne Degrémont avec 4 pores et 2,5 
mm entre chaque pore 
3,5 2,06 
 
A 
Ancienne Degrémont avec tous les 
orifices présents (210 pores) 
3,5 2,06 
 
Tableau III. 1. Caractéristiques des membranes 
III.1.2 Conditions opératoires 
III.1.2.1 Conditions opératoires en eau claire au repos 
 
Afin d’évaluer l’effet du débit de gaz sur le régime de bullage, plusieurs conditions 
opératoires ont été étudiées avec des orifices rigides et flexibles. Elles sont synthétisées et 
présentées dans le Tableau II. 2.  
 
TYPE DESIGNATION QG (ml/s) 
UOR 
(m/s) NC NW WeOR ReOR 
M1 0.01 – 2.50 0.2 - 16 70 - 160 0.04 – 7.15 0.02 – 2.12 4 - 500 
M4_4.2 0.08 – 1.52 5.1 - 110 300 - 770 0.22 – 8.75 0.11  - 2.92 5 - 212 
M4_2.5 0.07 – 1.01 10.9 - 100 500 - 950 0.54 – 10.46 0.19 – 3.18 5 - 124 
N1 0.25 – 2.80 15.4 - 80 230 - 380 0.04 – 14.21 0.49 – 3.11 150 - 1000 
N4 0.08 - 3.05 10.2 - 110 450 - 800 0.58 – 8.75 0.21 – 2.72 7 - 145 
A1 0.11 – 1.20 2.5 - 15 180 - 220 0.68 – 11.51 0.11  - 1.02 34 - 450 
Flexible 
A4 0.09 - 2.52 5.8 - 102 500 - 720 0.37 – 10.72 4.10-2 – 3.25 6 - 150 
R1 
(dOR=0.5 mm)
0.71 – 2.75  3.61 – 13.8 9 1.74 – 6.68 0.12 – 1.71 12 – 47  
Rigide 
R2 
(dOR=0.9 mm)
0.91 – 2.22 1.43 – 3.5 6 1.67 – 4.09 0.03 – 0.19 9 - 22 
Micro-
oxygénation Micro 0.01 - 0.071 - - - - - 
 
Tableau III. 2. Conditions opératoires en eau claire 
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Les gammes de débit de gaz étudiées correspondent au régime de bulle à bulle et au régime 
dynamique, classiquement rencontrés dans les bassins d’aération.  
Pour des raisons de reproductibilité, toutes les mesures de perte de charge obtenues par les 
membranes flexibles ont été effectuées à débit d’air décroissant. En effet, l'étude de la perte 
de charge dans la chambre en fonction du débit d'air comporte une hystérésis entre le cas ∆P 
croissant et le cas ∆P décroissant (Loubière et Hébrard, 2003) ; la meilleure reproductibilité 
est obtenue à ∆P décroissant. 
 
III.1.2.2 Nombres adimensionnels 
 
Les nombres sans dimension classiquement utilisés dans les études sur la formation de bulles 
sont le nombre de capacitance NC (Eq. II.5), le nombre de débit de gaz NW (Eq. II.6), le 
nombre de Weber WeOR (Eq. II.10) et le nombre de Reynolds d’orifice ReOR (Eq. II.9). Les 
ordres de grandeur de ces nombres sont donnés dans le Tableau III. 2. 
D'après TADAKI & al (1963), les valeurs de NC supérieures à 9 correspondent à la condition 
de pression constante (pression dans la chambre constante et débit de gaz dans la bulle 
dépendant du temps) : c'est le cas des membranes flexibles. Dans le cas l’orifice rigide, c’est 
la condition intermédiaire qui est trouvée.  
Pour le faible débit de gaz, les valeurs de NW sont très faibles (< 1 ) : les bulles formées seront 
donc de tailles uniformes. Cependant, aux forts débits  de gaz, les valeurs de NW sont plus 
grandes et comprises entre 1 et 16 ; la taille des bulles formées n'est plus uniforme. Dans tous 
les cas, les faibles valeurs de NW, de We et de ReOR prouvent que les régimes turbulent et de 
jet ne sont pas atteints.   
III.1.3 Méthode de visualisation et de traitement d’images 
Dans cette partie, les méthodes de visualisation et de traitement d’images utilisées seront 
présentées. 
 
III.1.3.1 Mesure de la déflexion au pôle de la membrane flexible 
 
L'évolution de la déflexion au pôle de la membrane en fonction de la perte de charge a été 
déterminée à l'aide d'une méthode basée sur un traitement numérique d'images. Grâce au 
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logiciel de traitement numérique d'images VISILOG 5.4, il est possible d'acquérir des images 
par l'intermédiaire d'une caméra SONY XC/75-CE CCD. L'éclairage de la membrane 
s'effectue avec une fibre optique. Le dispositif expérimental est présenté sur la Figure III. 6. 
 
Station 
d ’acquisition
Carte 
PCI
Caméra SONY
∆P
 
Figure III.6 : Dispositif expérimental de mesure de la déflexion au pôle de la membrane 
 
Pour une perte de charge donnée, une photo de la membrane est prise: la mesure de la 
déflexion WO se fait directement sur l'image par l'intermédiaire d'un calibrage (conversion de 
pixels en mm). 
 
III.1.3.2 Mesure du diamètre de l'orifice de la membrane flexible 
 
L'évolution du diamètre de l'orifice en fonction de la perte de charge a été également 
déterminée grâce à un traitement numérique d'images. Des images ont été acquises sous 
Visilog 5.4 par l'intermédiaire d'une caméra SONY DXC 930P 3CCD Color reliée à un 
microscope NIKON SMZ-U. L'éclairage de l'orifice s'effectue avec deux fibres optiques. Les 
images sont acquises en absence de phase liquide. La calibration s’effectue par des billes en 
verre de 300 µm de diamètre (Figure III. 7) placées à proximité de l'orifice flexible. 
 
Calibration
Billes de verre
Orifice de la
membrane
 
Figure III. 7. Exemple d’image d’orifice flexible 
WO 
III. Matériels et méthodes  
 108
Le dispositif expérimental est schématisé sur la Figure III. 8. 
Poste de traitementStation d ’acquisition
Microscope
Carte PCI
 
Figure III.8 : Dispositif expérimental de mesure du diamètre de l'orifice 
 
Les images acquises ont été ensuite traitées grâce au logiciel Visilog 5.4. Ce traitement 
consiste à appliquer à l'image une succession d'opérations afin d'être capable de déterminer le 
plus fidèlement possible le diamètre de l'orifice. Une fois l'image traitée c'est-à-dire l'orifice 
isolé, le logiciel calcule différents paramètres caractéristiques de l'orifice: aire, périmètre, 
facteur de forme. L'orifice n'étant jamais parfaitement circulaire (forme de fente), deux types 
de diamètre équivalent sont calculés par Visilog : 
 
-soit par rapport à l'aire d'un cercle : 
   
π
orifice'ldeaire.4dOR =               (III. 1) 
 
-soit par rapport au périmètre d'un cercle : 
   
π
orifice'ldePérimètred périmètreOR =−              (III. 2) 
 
Les images acquises sont composées de 512 × 512 pixels. Selon le zoom utilisé, les billes de 
verre ont une aire comprise entre 9000 et 13000 pixels. Les incertitudes de mesure sur l’aire 
des billes de verre et sur l’aire de l’orifice ont été respectivement estimées à environ 7 % et 
8%. Ainsi, la valeur du diamètre équivalent de l’orifice est entachée d’une erreur de 10 à 15%. 
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III.1.3.3 Mesure du diamètre de bulle 
a) Acquisition des images au cour de la formation des bulles et des images de bulles 
générées  
Durant leur formation, les bulles sont photographiées avec une caméra rapide de type Leutron 
LV95 pouvant filmer jusqu’à 360 image/s. L’éclairage est réalisé par un spot 300/500 W. 
L’introduction, dans le réacteur, d’une plaque en contreplaqué blanc améliore le contraste des 
images. L’acquisition des images se fait à l’aide du logiciel Leutron Vision via une carte 
picport. Les images sont ensuite traitées en utilisant le logiciel de traitement d’images 
VISILOG 5.4. L’analyse des images obtenues conduit aux diamètres équivalents de bulle, aux 
coordonnées du centre de gravité des bulles au cours de leur formation, aux excentricités, aux 
angles de contact, au diamètre du « neck » et aux fréquences de formation. Le « neck » ou 
« cou » correspond à l’attache de la bulle sur l’orifice qui la génère. 
Concernant la mesure de diamètre de bulles générées, les bulles sont filmées au cours de leur 
formation par la même caméra rapide avec une vitesse d’acquisition de 120 images/s. Après 
leur détachement, elles sont également filmées à une hauteur de 10 cm au dessus de l’orifice 
(sous la surface). 
Le dispositif expérimental est présenté sur la Figure III. 9. 
 
Poste de traitement
Poste d’acquisition
Carte 
picport
Cellule de mesure
Caméra rapide
 
Figure III.9 : Dispositif expérimental de mesure du diamètre de bulle 
 
Remarque : Résolution de la caméra associée aux images acquises sur la formation de bulles 
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Dans le cadre d’une configuration de 360 images/s, les images (non déformées) sont 
approximativement composées de 750 × 100 pixels. Les calibrations classiquement utilisées 
sont : 
- 1 mm ≡ 20/30 pixels  pour les bulles générées par l’orifice rigide,  
- 1 mm ≡ 50 pixels  pour les bulles générées par l’orifice flexible. 
La taille des images est alors d’environ 30 mm × 5 mm. 
b) Les différentes étapes du traitement d’images   
Le traitement d'images est réalisé grâce au logiciel Visilog (Versions 5.4) implanté sur la 
station de traitement. Un programme en C++ permet le traitement successif de plusieurs 
images (Annexe II). Ce traitement est basé sur un seuillage des niveaux de gris (binarisation 
de l'image), sur l'application d'opérateurs arithmétiques et géométriques (ex: dilatation et/ou 
érosion, remplissage d'objets géométriquement définis, suppression d'objets situés en bordure 
d'image), sur la détection de contours, sur des filtrages (ex: élimination d'objets de tailles trop 
petites) et sur la reconnaissance de formes. La Figure III. 10 présente une séquence typique de 
traitement à partir d'une image en niveau de gris. 
 
  
1   Image en niveau de gris  3   “     hole fill  ” 
2   Seuillage   : Image binaire  4    “Border kill” et “cut”      
1  2 3  4 
5 Reconnaissance de  
forme :   «  Label  » 
Calibration 
6   Analyse 
 
Figure III. 10. Les différentes étapes du traitement d’images 
 
La fréquence de formation de bulles est déterminée en considérant le nombre de bulles 
générées et le nombre d’images associées soit le temps d’acquisition. Si la configuration de la 
caméra utilisée est de 360 images/s, une image est acquise chaque 2,78 ms. L’incertitude 
expérimentale associée au temps de croissance de bulle TB_crois est estimée à ± 2,78 ms (soit ± 
1 image). 
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c) Analyse des images   
La dernière étape du traitement est l’analyse des bulles identifiées dans l’image traitée. 
Généralement, deux formes des bulles sont générées suivant le débit de gaz (Figure III. 11) : 
des sphères ou des ellipsoïdes. 
 
  
Aire   l  
h  
Sphère  Ellipsoïdes 
  
 
Figure III. 11. Formes des bulles générées 
 
Un programme en C++ permet la détermination directe de différents paramètres 
caractéristiques :  
- L’aire 
- Le périmètre de crotfon. Il est défini à partir de la moyenne des 8 « vardiameter ». 
Les « var diameter_i » (i=0, 26, 45, 63, 90, 116, 135, 153) correspondent au diamètre 
de l’objet pour des angles de 0°, 26°,..,153° par rapport à l’horizontale (notion de 
nombre d’interceptions). 
- Le diamètre équivalent de forme sphérique défini par : 
          
214 /aire.d 


=
πB
 (III. 3) 
L’incertitude de mesure associée au diamètre équivalent est estimée à 10-15%. 
- La largeur l et la hauteur h de bulles générées. Elles sont déterminées à partir de 
« boardingbox dx » et « boardingbox dy » respectivement.     
- Le diamètre équivalent de forme ellipsoïdale défini par : 
         3 2BE )h.l(d =                (III. 4) 
- Le facteur de forme (φ) défini par 
aire.
)Périmètre(
π
φ
4
2
=                (III. 5) 
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- L’excentricité (χ) définie par 
h
l
=χ  (III. 6) 
- Les coordonnées du centre de gravité x’ et y’ dans le repère (O’, X’, Y’), l’origine 
O’ étant située dans l’angle de l’image (Figure III. 12).  
Pour les études relatives aux bulles, il est aussi possible de mesurer, « manuellement » sur 
l’image, d’autres paramètres caractéristiques des bulles formées tels que le diamètre de 
l’embase de la bulle dE, les angles de contact θA (advancing angle) et θR (receeding angle) et 
les coordonnées XO et YO de la nouvelle origine O située au milieu de l’orifice (Figure III. 
12). 
 
dW 
Angle de contact 
θR 
Angle de contact 
θA
Nouvelle origine 
O
X
Y
O’
X’
Y’
 
Figure III. 12. Paramètres mesurés manuellement avec le traitement d’images 
 
Les images obtenues ne permettent pas d’obtenir une parfaite définition au niveau de la zone 
de contact entre la bulle et l’orifice. De ce fait, les mesures d’embase de la bulle et d’angles 
de contact sont particulièrement délicates : 
- L’incertitude de mesure sur dE est estimée à 15-20%, 
- Les valeurs des angles de contact sont déterminées à ± 20°. 
Un nouveau repère défini par (O, X, Y) permet d’établir les coordonnées du centre de gravité 
de la bulle (x, y): 
'xXy
'yYx
O
O
−=
−=
                (III. 7) 
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A partir des coordonnées (x, y) du centre de gravité de la bulle connues au temps t, les 
vitesses (
dt
dx  et 
dt
dy ) et les accélérations (
2
2
dt
xd
 et 
2
2
dt
yd
) du centre de gravité de la bulle dans 
les directions horizontale et verticale sont calculées à partir des méthodes des différences 
centrées, à gauche ou à droite après un lissage des courbes. 
Enfin, il est à noter que, lors de la présentation des résultats, le diamètre de bulle donné est un 
diamètre moyen, calculé à partir d’une centaine de bulles ; il est donc associé à un écart type 
et à un diamètre de Sauter (notion de distribution de tailles de bulles).  
 
III.1.3.4 Mesure de la fréquence de formation de bulles 
 
Deux méthodes sont utilisées pour déterminer la fréquence de la formation de bulle :   
a) Méthode basée sur le système de traitement d’images (Loubière, 2002) 
Le temps total de la formation de la bulle (TB) est défini par: 
    croissancemortB TTT +=              (III. 8) 
ou :  TB est le temps total de formation  
 Tmort est le temps (présent) entre deux bulles formées, il existe seulement dans le cas 
d’un orifice rigide (Tmort ≈0 pour un orifice flexible). 
 Tcroissance est le temps de croissance des bulles formées. Il est égal à TB pour un orifice 
flexible. 
 
La détermination de la fréquence de la formation de bulle est déduite du temps total de la 
formation de bulle par l'équation (Eq. III. 9) : 
                                  
B
B T
f 1=                (III. 9)  
b) Méthode de calcul 
La fréquence de formation de bulle est le nombre de bulles formées à l'orifice du distributeur 
par unité de temps et peut être également calculé par :  
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B
B V
q
f =               (III. 10)  
VB est le volume moyen de la bulle et q le débit moyen de gaz par orifice, en supposant une 
distribution uniforme de l’écoulement. Ce débit est calculé comme suit (Eq. III. 11) :  
OR
G
N
Qq =              (III. 11) 
QG est le débit de gaz entrant dans le réservoir et NOR le nombre d'orifices situés sur le 
distributeur. Si la distance entre deux orifices est suffisamment grande, la coalescence ne peut 
pas se produire pendant la formation de bulle, la fréquence de formation de bulle est alors 
exprimée par : 
B
OR
B V
qNf ×=              (III. 12) 
 
III.1.3.5 Mesure de la vitesse moyenne ascensionnelle de bulle 
 
Grâce au système de traitement d'image, les vitesses moyennes ascensionnelles (UB) 
correspondant aux diamètres équivalents de bulle peuvent être déterminées. Différentes 
méthodes sont utilisées :  
a) Evolution de la distance ascensionnelle de bulle    
La distance ∆D parcourue par une bulle entre deux images est mesurée directement en 
considérant les deux images, elle permet de calculer la vitesse moyenne ascensionnelle de 
bulle par la relation :  
images
B T
DU ∆=                                   (III. 13)  
Le temps entre deux images est fixé par la vitesse d’acquisition : Timages = 1/120 s. 
b) Evolution de l’ordonnée y du centre de gravité de la bulle (Loubière, 2002) 
L’évolution de l’ordonnée y du centre de gravité de la bulle au cours du temps peut se traduire 
en terme de vitesse ascensionnelle par :  
III. Matériels et méthodes  
 115
dt
dyU B =               (III. 14) 
III.1.4 Méthode de caractérisation des performances du distributeur 
III.1.4.1 Aire interfaciale 
 
L’aire interfaciale (a) est un paramètre clé caractéristique du contacteur gaz-liquide utilisé et 
s’exprime en m2.m-3. Cette valeur traduit la surface d’échange de bulle (SB) par unité de 
volume total de réacteur (VTotal). Expérimentalement, le diamètre des bulles (dB), la vitesse 
ascensionnelle (UB) et la fréquence de formation associée (fB) sont déterminés par utilisation 
du système de traitement d’images (précédemment décrit). La mesure du débit de gaz par le 
débitmètre à bulle de savon permet à partir du volume calculé d’une bulle de déterminer 
également la fréquence de formation (fB1). En conséquence, le nombre de bulles (NB) peut 
être calculé à partir de la hauteur d’eau HL présente dans la cuve, par la relation suivante :  
B
L
BB U
HfN ×=              (III. 15)  
Systématiquement, la vitesse ascensionnelle UB est comparée aux vitesses du diagramme 
expérimental de Grace & Wairegi (1986) qui présente la variation des vitesses terminales 
d’ascension de bulles d’air dans de l’eau en fonction de leur diamètre équivalent. L’aire 
interfaciale développée dans la cuve, correspond au nombre de bulles présentes à l’instant t 
multiplié par la surface d’une bulle divisée par le volume totale de réacteur. Elle s’exprime 
donc par la relation : 
Total
B
B
L
B
Total
B
B V
S
U
Hf
V
SNa ××=×=                      (III. 16) 
HL et A sont respectivement la hauteur d'eau (HL = 0,20 m) et la section du réacteur (A = 
0,016 m2). Selon les formes de bulle générées, sphérique ou ellipsoïde, la surface d’échange 
de bulle est calculée par :  
pour la sphère :    2BB D.S π=               (III. 17)  
pour l'ellipse :    )]
)E1(
)E1(ln.
E.2
1
4
l(
4
l.[.2S
22
B
−
+
×+= π           (III. 18) 
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Où E  est le rapport de la hauteur (h) sur la largeur (l) des bulles générées. Les incertitudes de 
mesure sur l’aire interfaciale calculée dépendent de l’erreur commise sur le débit de gaz, la 
taille de bulle et la vitesse d’ascension. Dans les cas les plus défavorables l’erreur calculée est 
voisine de 15 %. 
 
III.1.4.1 Puissance dissipée 
 
La puissance dissipée (Pg/VTotale) constitue un réel critère de comparaison entre les différents 
réacteurs gaz-liquide. Dans le cas des distributeurs de gaz, la puissance dissipée peut être liée 
à la perte de charge totale comme défini par Bouaifi et al. (2000) :  
Totale
LL
G
Totale
Totale
G
Totale
G
V
)PH.g.(Q
V
P
Q
V
P ∆ρ∆ +
×=×=           (III. 19)  
 
La perte de charge totale (∆PTotal) est une fonction de la hauteur d’eau (ρ.g.HL) et de la perte 
de charge aux bornes du distributeur (∆P) qui augmente avec la vitesse de gaz à l'orifice. 
 
III.2. INFLUENCE DE LA PHYSICO-CHIMIE SUR LA GENERATION 
DE BULLE ET LEUR DEVENIR 
 
L’objectif de cette partie est de décrire les méthodes utilisées pour caractériser la  physico-
chimie des phases liquides étudiées et de présenter les conditions opératoires d’application.   
III.2.1 Mesure de la tension superficielle  
III.2.1.1 Préambule 
 
La tension superficielle est, par définition, l’énergie libre par unité de surface associée à la 
formation de l’interface considérée (J/m2). Elle peut également s’exprimer en tant que force 
par unité de longueur (N/m). Les méthodes de mesure de tension superficielle peuvent être 
classées en deux groupes : les méthodes statiques, effectuées avec une surface à l’équilibre et 
les méthodes dynamiques, effectuées sur des systèmes hors équilibre.  
Deux méthodes statiques sont utilisées dans ce travail. 
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III.2.1.2 Méthodes statiques par arrachement de lame (lame de Wilhelmy)  
 
L’appareillage utilisé est un tensiomètre Krüss K6 (Figure III. 13). 
 
 
 
Figure III. 13. Tensiomètre Krüss K6 
 
La partie inférieure d’une lame rectangulaire en platine après immersion dans le liquide 
considéré, est mise en contact avec la surface du liquide. La cohésion moléculaire du liquide 
traduite par la tension superficielle retient alors la lame dans le liquide. L’opérateur via 
l’instrument applique une force opposée de traction qui, lorsque la lame s’arrache au liquide, 
est directement proportionnelle à la tension superficielle.  
 
III.2.1.3 Méthodes statiques par méthode de la goutte pendante 
 
L’appareillage utilisé est un tensiomètre « Digidrop » ( Figure III. 14). 
 
 
  
Figure III. 14. Tensiomètre « Digidrop » 
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Cette technique permet de déterminer des tensions superficielles à pression et température 
élevées (cellule thermostatée). Une seringue, placée à la verticale, permet de créer une goutte 
de liquide de volume maximal (« goutte pendante »). Un système optique (caméra CCD et 
système d’acquisition) étudie le profil de la goutte (angle, volume, diamètre de l’embase) et 
détermine à partir de ces grandeurs caractéristiques la tension superficielle du liquide. 
III.2.2 Détermination de la Concentration Micellaire Critique (CMC) et des  
grandeurs caractéristiques d’adsorption 
Les mesures de la Concentration Micellaire Critique (CMC) et des grandeurs caractéristiques 
d’adsorption ne sont possibles qu’avec des solutions contenant des tensio-actifs (TA) 
totalement solubles dans l’eau. 
 
III.2.2.1 Détermination de la Concentration Micellaire Critique (CMC) 
 
La méthode consiste à déterminer à l’aide d’un tensiomètre, les tensions superficielles 
statiques déterminées pour différentes concentrations en TA. Pour des valeurs de 
concentration en TA supérieures à la Concentration Micellaire Critique (CMC), les molécules 
supplémentaires s’associent dans la solution par interactions hydrophobes et polaires pour 
former des agglomérats appelés micelles. La tension superficielle ne varie plus au delà de 
cette concentration. Les courbes obtenues peuvent se présenter sous différentes formes 
correspondant aux courbes des Figure III. 15. 
 
b 
c 
a 
Log C 
σL 
 
Figure III. 15. Courbes types permettant de définir pour différents liquide la valeur de CMC  
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La courbe III. 15.a correspond à des produits dont la tension superficielle varie en fonction du 
logarithme de la concentration d'une façon linéaire en dessous et au-dessus de la CMC, mais 
avec un changement de pente. La CMC correspond au point de rencontre de ces deux droites. 
 
La courbe III. 15.b correspond à des produits dont la tension superficielle passe par un 
minimum, ce minimum est considéré comme se produisant à la CMC. Cette courbe est 
caractéristique des TA où sont présents des impuretés. 
 
La courbe III. 15.c correspond à des produits impurs ou des mélanges, pour lesquels une 
mesure précise de la CMC n'est pas possible. Seul un intervalle de concentration où est 
compris la CMC peut être déterminé. 
 
III.2.2.2 Détermination des Grandeurs caractéristiques d’adsorption (K, 
∞
Γ  et se) 
  
La méthode est basée sur l’approche de Langmuir visant à modéliser l’équilibre d’adsorption 
des molécules de soluté à l’interface gaz-liquide (précédemment décrit en Chapitre II). Cette 
approche se traduit par l’équation reprise par Tauzin (1979) : 
 
    )(..)(.., CLogRTKLogRT aaLOL ∞∞ +≈− ΓΓσσ           (III. 20) 
 
KC
CKs ee +
==
∞
1Γ
Γ
             (III. 21) 
 
Dans ce travail, les grandeurs caractéristiques associées peuvent être déterminées à l’aide 
d’une courbe reportant la variation de la tension superficielle en fonction du logarithmique de 
la concentration en TA (Figure III. 16). 
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σL
Log  C
σL=σL,OσL,O
s=1/2
CMC-Log  K
∞
Γ
−
.RGPTa
 
Figure III. 16  Schéma de détermination des grandeurs caractéristiques d’adsorption K et 
∞
Γ  
à partir de la courbe de tension superficielle )CLog(fL =σ  
 
La courbe )CLog(fL =σ possède donc deux asymptotes (Figure III. 16) : 
¾ l’une horizontale O,LL σ=σ  lorsque C tend vers O (solutions diluées), 
¾ l’autre de pente 
∞
Γ− .TR aGP  lorsque C tend vers l’infini. 
Leur intersection permet d’obtenir la constante d’équilibre d’adsorption K : d’après Eq. III. 
20, pour O,LL σ=σ , ClogKlog −= . A cette intersection, le taux de recouvrement se est égal à 
0.5 (Eq. III. 21). La concentration superficielle 
∞
Γ  lorsque l’interface est saturée peut être 
déterminée à partir de la pente
∞
Γ− .TR aGP . 
Ayant déterminé expérimentalement K et 
∞
Γ , il est possible de représenter la fraction de sites 
occupés à l’équilibre (taux de recouvrement) se correspondant à la concentration en TA (Eq. 
III. 21).  
III.2.3 Mesure de SO2 dans du vin blanc et rouge 
La plupart des fabricants de vin introduisent du SO2 dans leur vin blanc ou rouge notamment 
comme : antiseptique, antioxydant, régulateur de fermentation (précédemment décrit au 
Chapitre II).  
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Normalement, la méthode des titrages iodométriques est appliquée pour doser le SO2 total 
contenu dans un vin blanc, c'est-à-dire le SO2 libre (sous forme de H2SO3) et le SO2 combiné 
à l'éthanal sous forme de combinaison bisulfitique (CH3-CHOH-SO3H).  
Concernant la mesure du SO2 libre, une solution d'iode préparée in situ de concentration 
connue est introduite dans un volume déterminé de vin. Le SO2 libre est alors oxydé 
totalement par l'iode selon l'équation rédox suivante : 
  
   SO2 + I2 + 2 H2O → 2 HI + H2SO4 
 
L’excès d’iode est dosé en retour par le thiosulfate de Sodium. Le détail de ce dosage est 
donné en (Annexe III). La formule utilisée pour déterminer la masse de SO2 libre est la 
suivant : 
2
81253 1
2
)ml)(VV(N.
)mg(libre_SO bthio
−××
=                   (III. 22)  
Pour mesurer le SO2 combiné général à une fonction alcool, il faut faire d’abord une 
hydrolyse en milieu basique afin de libérer le dioxyde soufre sous sa forme combinée. 
L’équation de libération de SO2 par NaOH est : 
 
CH3-CHOH-SO3H + 2NaOH → CH3-COH + Na2SO3  + 2 H2O 
 
La même méthode de dosage que pour le SO2 libre est alors appliquée pour déterminer la 
quantité de SO2 combiné ainsi libéré. Le SO2 total est donc calculé par l’équation : 
    
libre_SOcombiné_SOtotal_SO 222 +=            (III. 23) 
 
Dans le cas du vin rouge, la méthode utilisée pour le vin blanc est appliquée en utilisant une 
petite quantité d’échantillon de vin rouge et un fort éclairage pour permettre de doser en 
retour par le thiosulfate de Sodium. 
III.2.4 Conditions opératoires dans des phases liquides autres que l’eau 
L’objectif est de tester des solutions aqueuses à base de tensioactifs ou de vin (blanc et 
rouge). Dans ce travail, le choix des tensioactifs a été motivé en fonction de leurs natures 
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(anionique, cationique ou non ionique) et de leurs applications : les tensioactifs choisis sont 
représentatifs de ceux classiquement rencontrés dans les eaux usées de station d’épuration.  
Le distributeur de type céramique « micro-oxygénation) sera caractérisé en terme de propriété 
physique et de génération de bulles en utilisant une solution d’alcool comparable à du vin. 
  
Phases 
Liquide 
Dénomination  
Commerciale Nature Composition 
Distributeur 
De gaz QG (ml/s) 
Texapon® NSO Anionique 
Lauryléthersulfate 
de sodium 
[382 g/mol] 
Rigide 
 
Membrane 
0.54 - 3.01 
 
0,25 - 3.51 
Dehypon® LT104 Non ionique 
Alcool gras C 12/18, 
10 EO, n-butyl en fin 
de chaîne 
[700 g/mol] 
Rigide 
 
Membrane 
0.94 - 2.51 
 
0,29 - 3.45 
T
en
si
o-
ac
tif
s 
Bacfor® BL80 Cationique 
Bromure de lauryl 
diméthyl benzyl 
ammonium 
[400 g/mol] 
Rigide 
 
Membrane 
0.95 – 2.4 
 
0,30 - 3.41 
Vin Blanc (Royal d’OR) 
11 % Alcool 
 
pH = 3.5 
0.35 - 3.50 
Vin Rouge   (Bordeaux) 
12 % Alcool 
 
pH = 3.5 
Membrane 
0.41 - 3.41 
V
in
 e
t S
ol
ut
io
n 
d’
al
co
ol
 
Solution d’alcool 
12 % Alcool 
 
pH = 3.2 par ajout 
d’acide tartrique 
Micro-oxygénation 
du vin 0.007 - 0.071 
 
Tableau III. 3. Nature et conditions opératoires dans des liquides autres que l’eau 
 
Le Tableau III. 3 synthétise les natures et les conditions opératoires testées. Les trois tensio-
actifs étudiés sont le Texapon® NSO, le Dehypon® LT104 et le Bacfor® BL80 (fournis par 
la Société Sidobre Sinnova). Ils se présentent respectivement sous la forme de liquide incolore 
et inodore, de pâte blanche présentant une légère odeur et de liquide visqueux jaune clair avec 
une odeur d’amande amère.  
Dans ce travail, les trois types de distributeurs de gaz sont étudiés : les membranes flexibles 
considérées sont les membranes M1 et N1. Les gammes de débits de gaz balayées 
correspondent aux régimes de bulle à bulle et dynamique (Tableau III. 2). 
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III.3. TRANSFERT DE MATIERE GAZ-LIQUIDE 
 
Cette partie est consacrée, d’une part à la description des dispositifs expérimentaux, et d’autre 
part, à la présentation des méthodes de calculs mis en œuvre pour déterminer les coefficients 
de transfert de matière (kLa et kL) utilisées dans ce travail. 
III.3.1 Dispositifs expérimentaux 
III.3.1.1 Pilote de laboratoire 
 
L’installation expérimentale utilisée est décrite sur la Figure III. 17. Elle reprend la structure 
du dispositif expérimental présenté sur la Figure III. 1 avec immersion à la verticale du 
distributeur, d’une petite colonne transparente de 30 cm de hauteur et 5 cm de diamètre. De ce 
fait, la surface de membrane immergée est réduite, entraînant une modification d’élasticité de 
la membrane. Dans ce système, un train de bulle est généré en continu dans un volume défini 
de liquide.  
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Figure III. 17. Dispositif expérimental relatif à la détermination des valeurs de kLa et kL 
1 Régulateur de pression 
2 Débitmètre 
3 Manomètre électronique 
4 Cellule de génération de bulles 
5 Distributeur de gaz 
6 Colonne à bulles   
7 Débitmètre à bulle de savon 
8  Solutions chimiques 
9  Sonde à oxygène   
10  Système d’acquisition d’images  
11  Régulateur de pression de l’azote 
12  Système d’agitation  
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Le débit d'azote utilisé pour l'élimination de l'oxygène dans la phase liquide et pour 
l'élimination de l'oxygène à la surface de la colonne à bulles, est régulé par un régulateur de 
pression (11). La sonde à oxygène « UNISENSE », dont le temps de réponse est très rapide et 
inférieur à 50 ms, a été employée pour mesurer au cours du temps le changement de la 
concentration en oxygène dissous (9). Toutes les solutions chimiques (8) sont injectées au 
dessus de la colonne. Les conditions opératoires sont : hauteur de phase liquide HL = 25 cm et 
température T = 20 °C. 
Dans ce travail, les types de distributeurs de gaz utilisés sont :  
¾ les distributeurs de type « orifices rigides » avec des orifices rigides de 0,50 et 0,85 
mm de diamètre. 
¾ les distributeurs de type « membrane flexible avec un seul pore » : la membrane 
« maison » et la nouvelle membrane Degrémont.       
Une acquisition d’images suivie ultérieurement d’un traitement d’images (Paragraphe III.1.3) 
sont utilisés pour atteindre les grandeurs de taille de bulle et de vitesse d’ascension 
nécessaires au calcul de l’aire interfaciale. 
 
III.3.1.2 Sonde à Oxygène 
 
La Figure III. 18 présente la microsonde à oxygène de marque « UNISENSE » utilisé dans ce 
travail. Elle est couplée avec un amplificateur « PA2000 » du même constructeur. Les 
principales caractéristiques de cette sonde sont d’avoir un temps de réponse très faible et un 
diamètre compris entre 1 et 7 µm.  
 
7µm
 
 
Figure III. 18. Sonde à oxygène «UNISENSE » et amplificateur « PA2000 » 
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Le principe de la sonde est celui de l’électrode de Clark. L’électrode se compose d’une 
cathode en or et d’une anode, plongeant dans un électrolyte. En établissant une différence de 
potentiel (ddp) entre les deux électrodes, l’oxygène présent dans l’électrolyte est réduit. Ce 
système est séparé du milieu à étudier par une membrane de polymère permettant la diffusion 
sélective de l’oxygène vers son intérieur. Les réactions d’oxydoréduction ayant lieu peuvent 
s’écrire : 
A la cathode (1) :                        O2 + 2H2O + 4 e- → 4OH- 
A l’anode (2) :                          M + 2OH- → MO + H2O + 2e- 
 
Ces réactions d’oxydoréductions créent une tension entre les deux électrodes. Le courant est 
proportionnel à la vitesse de diffusion des molécules d’oxygène à travers la membrane, donc à 
la pression partielle en dioxygène dans le milieu et il est converti en signal par l’amplificateur 
« PA2000 ».  
La sonde à oxygène répond linéairement dans la gamme 0% à 100% d’oxygène dissous et ce 
signal peut être convertis linéairement en pression partielle. Pour convertir le signal S 
(traduisant une pression partielle) en concentration en oxygène équivalente, il faut effectuer 
une conversion linéaire et multiplier par la solubilité (α) de l’oxygène dans le liquide 
considéré à la pression atmosphérique et à la température opératoire. La concentration en 
oxygène dans le liquide à l’instant t est donc déterminée par : 
 
)SS(
)SS(
C
minmax
minT
−
−
×= α            (III. 24) 
 
Où ST, Smax et Smin sont le signal de la pression partielle respectivement à l’instant t, à valeur 
nulle de concentration en oxygène dissous et à la saturation en oxygène. Des mesures de 
température sont réalisées grâce à un « thermomètre à pointe inox », dont la gamme de 
température est comprise entre –50 et +150 °C. Les valeurs de α sont obtenues par lecture 
dans le tableau (Annexe IV). 
Comme le montre la réaction (2), la consommation de l’anode détermine la durée de vie de la 
cellule. Des paramètres comme la température ou le pH peuvent altérer la mesure de 
l’oxygène dissout. Ainsi, une forte augmentation de pH augmente le signal (Lesage, 2002). Le 
III. Matériels et méthodes  
 126
système de mesure est soumis à divers types d’interférences, notamment les interférences 
électromagnétiques (ainsi que CO2, gaz acides, sulfite de sodium (Na2SO3)…).   
III.3.2 Méthode de calcul des coefficients volumiques de transfert kLa 
Dans ce paragraphe seront présentées les différentes méthodes utilisées pour déterminer les 
valeurs de kLa obtenues dans une petite colonne représentant un contacteur gaz-liquide à 
phase dispersée. Ces méthodes s’appliquent soit en régime transitoire « Méthode classique » 
soit en régime stationnaire « Nouvelle méthode » basée sur un bilan matière établi sur la 
quantité de sulfite de sodium. 
 
III.3.2.1 Méthode classique 
 
Cette méthode est basée sur le bilan matière établi sur la molécule d’oxygène en régime 
transitoire sur la phase liquide. Elle est très couramment utilisée et peut s’appliquer en 
réacteur ouvert ou fermé sur le liquide. Le schéma du montage expérimental utilisé est 
présenté sur la Figure III. 19. 
 
 
air
 
O2 sonde C*
N2
 
Figure III. 19. Le schéma du montage expérimental utilisé pour la détermination du 
coefficient volumique de transfert kLa (Méthode classique) 
 
La méthode consiste en premier lieu à oxygéner de façon complète le milieu grâce à une 
alimentation d’air dans la cuve. La concentration en oxygène dissous tend alors vers une 
valeur de saturation C*. En deuxième lieu, une désoxygénation préalable de la phase liquide 
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est faite. Elle est obtenue par bullage d’azote et correspond à une valeur nulle de 
concentration en oxygène dissout mesurée par une sonde à oxygène (précédemment 
présentée) placée dans le réacteur. L’étape suivante associée au régime transitoire, consiste à 
remettre l’aération et à suivre l’évolution de la concentration en oxygène dissout dans l’eau. 
Le transfert d’oxygène se fait donc sous l’action du gradient de concentration en oxygène en 
l’absence de réaction chimique et sous l’hypothèse du réacteur parfaitement mélangé. 
L’expression de la variation au cours du temps de la concentration d’oxygène devient : 
 
dt
dC)CC.(ak *L =−                 (III. 25) 
 
Par intégration de cette équation différentielle sur la période transitoire, il est possible 
d’exprimer l’évolution de la concentration d’oxygène dissout en fonction du temps : 
 
)t.akexp(CC)t(C L
**
−−=            (III. 26) 
avec : 
C(t) : teneur en oxygène dans le liquide à l’instant t (kg/m3) 
kLa : coefficient volumique en l’absence de réaction (h-1)  
Pour une condition opératoire de débit de gaz donnée, la détermination du kLa est obtenue en 
calculant la pente de la droite d’équation : 
 
t.ak*Cln)C*Cln( L−=−                       (III. 27) 
 
III.3.2.2 Nouvelle méthode de calcul du kLa basée sur le bilan matière posé sur la quantité 
de sulfite de sodium utilisée   
a) Le protocole expérimental 
Cette méthode est basée sur un bilan matière réalisé sur une quantité de sulfite introduite dans 
le liquide et réagissant avec l’oxygène transféré selon l’équation suivante : 
42232 2
1 SONaOSONa →+  
La quantité de sulfite consommée sur une durée de bullage définie est estimée à l’aide d’un 
dosage en retour par le thiosulfate de Sodium (Annexe III). Elle permet de calculer la quantité 
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d’oxygène transférée et de remonter au calcul du kLa. Quel que soit le type de liquide étudié le 
protocole expérimental est le suivant : 
 
1) Un débit d’air est introduit dans la colonne au travers du distributeur de gaz (orifice 
rigide ou membrane). Il est mesuré précisément par le débitmètre à bulle de savon. La 
valeur de la concentration en oxygène de la phase liquide à saturation dans les 
conditions de l’essai est relevée. Une acquisition d’image suivie ultérieurement d’un 
traitement d’images, sont réalisés pour atteindre les grandeurs de taille de bulle et de 
vitesse d’ascension nécessaires au calcul de l’aire interfaciale présenté dans le 
Paragraphe III.1.4.1. 
2) Un débit d’azote est ensuite injecté à la place de l’air pour atteindre une valeur nulle de 
la concentration en oxygène dissout dans la phase liquide. 
3) Une quantité de sulfite de sodium est injectée dans la colonne. Elle est au préalable 
calculée par estimation de la quantité d’oxygène transférée sur un temps donné de 
bullage, dans le volume de liquide présent dans la colonne en considérant une valeur de 
kLa plausible. La valeur déduite est ensuite majorée de façon a être sûr d’avoir un excès 
de sulfite après le temps de bullage choisi.  
4) L’introduction des molécules relatives à la solution étudiée (Tensio-actif de type 
cationique, anionique et non ionique) se fait en présence d’un bullage d’azote 
suffisamment important pour assurer une bonne homogénéisation de la phase liquide.  
5) L’injection d’azote est ensuite stoppée et remplacée à l’instant t=0 par l’injection d’un 
débit d’air au travers du distributeur de gaz utilisé. Le bullage est maintenu sur un temps 
correspondant à celui utilisé pour le calcul de la quantité de sulfite à introduire. Sur cette 
période, la concentration en oxygène dans le liquide en présence de sulfite reste nulle 
malgré le transfert d’oxygène. Une fois le temps de bullage prévu écoulé, l’aération est 
instantanément arrêtée. Pendant la durée de bullage, une acquisition d’image suivie 
ultérieurement d’un traitement d’images sont réalisés de nouveau pour atteindre les 
grandeurs de taille de bulle et de vitesse d’ascension nécessaires au calcul de l’aire 
interfaciale en condition réelle. Ceci afin de vérifier que ces paramètre ne sont pas 
modifiés par l’ajout de sulfite. 
6) La quantité de sulfite restant dans la colonne est ensuite dosée par un dosage de l’iode 
en excès par le thiosulfate de Sodium. Le dosage se fait directement dans la petite 
colonne pour éviter tous problèmes de réaction entre les échantillons et l’oxygène de 
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l’air durant le prélèvement. La quantité mesurée permet ensuite de calculer les valeurs 
de kLa.    
 
La Figure III. 20 rend compte de l’évolution observée de la concentration en oxygène de la 
phase liquide au cours du temps en respectant le protocole opératoire défini précédemment. 
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Figure III. 20. Exemple d’évolution de la concentration en oxygène dans la phase liquide                      
au cours du temps. 
b) Calcul des valeurs de kLa 
La quantité de sulfite ayant réagi avec l’oxygène au cours du bullage notée MS est obtenue par 
différence entre la quantité initiale de sulfite introduite MT et la quantité de sulfite restante 
MR. La masse d’oxygène transférée au cours du bullage est calculée par l’équation suivante : 
S
SONa
O
O M.M
M
m
32
2
2 2
1
=             (III. 28)   
Le flux d’oxygène transféré pendant la durée du bullage est défini par l’expression suivante : 
*
LL
aération
O C.V.ak
t
m
2
==φ            (III. 29) 
Connaissant le volume liquide de la colonne VL et la valeur de C*  le calcul de kLa devient 
possible : 
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*
Laération
S
SONa
O
L C.V.t
M.
M
M
2
1
ak 32
2
=            (III. 30) 
Remarque : 
 
Cette méthode peut être utilisée sans avoir à faire l’hypothèse du réacteur parfaitement 
mélangé comme pour la méthode classique, parce que la durée de bullage est de l’ordre de 
quelques minutes et que la concentration en oxygène dissous reste toujours homogène à zéro 
pendant un temps relativement long. De plus, la concentration de sulfite de sodium est choisie 
de manière à obtenir un excès de sulfite après le temps de bullage sans pour autant modifier 
l’hydrodynamique du système et notamment la taille des bulles (Popel et Wagner, 1991).  
La méthode de détermination du coefficient kLa que nous avons présentée, consiste en une 
absorption gaz-liquide suivie d’une réaction chimique entre l’oxygène et le sulfite de sodium 
en présence d’un catalyseur. Il faut donc savoir si la réaction chimique modifie ou non le 
coefficient de transfert côté liquide kL. Le facteur d'accélération E introduit par Danckwerts 
est défini comme le rapport : 
chimiqueréactionsansk
chimiqueréactionaveckE
L
L
=           (III. 31) 
 
Ce facteur nous donne des informations concernant l'effet de la réaction chimique sur le 
transfert. Lorsque E = 1, la réaction est lente dans le film liquide et n'influe pas sur le transfert 
de matière. Dans ce cas, il est possible de déterminer le coefficient de transfert volumique par 
cette méthode. Alors que si E > 1, la réaction accélère le transfert. Ceci arrive quand la 
réaction est rapide dans le film diffusionnel. 
Pour la mesure du kLa avec de l’oxygène, la méthode d'oxydation du sulfite de sodium en 
présence d'ions cobalt est très fréquemment utilisée. De façon courante, on considère qu'il 
s'agit d'une réaction lente mais suffisamment rapide pour que la concentration en oxygène 
dissout dans l'eau soit nulle. Le facteur d'accélération considéré est très proche de 1. En effet, 
Hatzifotiadou (1989) montre en comparant plusieurs méthodes de détermination du kLa qu'il 
n'y a pas d'accélération du taux de transfert due à la réaction chimique entre l’oxygène et le 
sulfite de sodium. 
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III.3.3 Application de la nouvelle méthode de calcul du kLa au vin  
La nouvelle méthode de calcul du kLa précédemment présentée peut être appliquée à tout type 
de liquide et notamment du vin blanc et du vin rouge.   
 
III.3.3.1 Méthode de calcul du kLa pour du vin blanc 
 
Le dioxyde de soufre (SO2) libre est présent dans le vin blanc et le vin rouge (paragraphe III. 
2.3). Il peut être source de problèmes étant donné qu’il se dose aussi par iodométrie en milieu 
acide (comme le SO32-). Qui plus est, le SO2 est susceptible de réagir avec SO32- suivant la 
réaction acido-basique suivante : 
SO2 H2O + SO32- → 2 HSO3- 
Donc, il faut au préalable s’affranchir de la quantité de SO2 libre. Pour cela, on réalise une 
réaction entre le SO2 libre et la solution d'iode préparée in situ de concentration connue par 
l'équation rédox suivante : 
    SO2 + I2 + 2 H2O → 2 HI + H2SO4 
Pour chaque vin, la quantité de I2 nécessaire à la neutralisation du SO2 libre est déterminée. 
Cette quantité est ensuite utilisée dans l’expérience destinée à la détermination du kLa. Ainsi 
après élimination du SO2 libre par le di-iode, le protocole expérimental décrit au paragraphe 
III. 3.2.2 est utilisé.   
 
III.3.3.2 Méthode de calcul du kLa pour du vin rouge 
 
Pour faire une acquisition d’image dans le vin rouge et observer une zone de virage 
correspondant à la disparition du di-iode, il faut au préalable réduire la coloration. Pour cela, 
on réalise une défécation à l’aide du système de filtration sur fiole à vide avec des filtres de la 
marque Whatman® (type glass microfibre filters GF/A, disques de 4,7 cm de diamètre, 
porosité de 1,6 µm). Des substances réductrices contenues dans les moûts et les vins (sucres, 
matières colorantes, gommes,….) peuvent être éliminées par cette défécation. Pour 
l’acquisition d’image et l’observation du virage, un fort éclairage est nécessaire et est réalisé 
en couplant un spot de 300/500 W et un de 1250 W. 
La quantité de SO2 libre est éliminée directement par une solution d’iode en présence de 
thiodène en poudre, utilisé comme indicateur coloré de la présence d’iode. La quantité de 
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sulfite restant dans la colonne est directement dosée par un dosage à l’iode. Le changement de 
couleur de l’indicateur coloré est directement visualisé à partir du système d’acquisition. La 
Figure III.21 présente les images obtenues des différentes étapes expérimentales permettant 
d’accéder au calcul du kLa dans du vin rouge. 
 
 
Vin rouge (original) 
avec bullage 
Vin rouge après la 
défécation et avec 
bullage   
Vin rouge après la 
défécation et ajout de 
sulfite sans bullage   
Vin rouge après la 
défécation et après le 
virage de l’indicateur de 
fin dosage du SO2 par 
l’I2 (avec bullage) 
 
Figure III. 21.  Différentes étapes de calcul du kLa dans du vin rouge 
III.3.4 Méthode de calcul des coefficients de transfert côté liquide kL  
A partir des valeurs de diamètre de bulles, de fréquence de formation et de vitesse 
ascensionnelle déterminées expérimentalement, il est possible de calculer selon la démarche 
décrite en paragraphe III.1.4.1, la valeur correspondante de l’aire interfaciale a :  
Total
B
B
L
B
Total
B
B V
S
U
Hf
V
SNa ××=×=                                   (III. 16) 
Les valeurs des coefficients volumiques de transfert kLa sont déterminées par la nouvelle 
méthode précédemment présentée en paragraphe III.3.2.2. Comme cette méthode est plus 
fiable et plus précise que la méthode classique, ce sont les résultats obtenus par cette méthode 
qui seront présentés par la suite.    
Connaissant l’aire interfaciale a et les coefficients de transfert volumique associés kLa, les 
valeurs du coefficient de transfert côté liquide noté kL sont accessibles par : 
a
akk LL =              (III. 32) 
L’erreur commise sur la détermination de kL est relative aux erreurs commises sur a (15 %) et 
sur kLa (15 %). 
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IV.1 GENERATION ET HYDRODYNAMIQUE DE BULLE DANS 
L’EAU CLAIRE 
 
Dans les contacteurs à bulles, le gaz est injecté dans le réacteur sous forme de bulle, via un 
distributeur de gaz (rigide ou flexible) ce qui permet alors d’offrir une aire interfaciale 
maximale au transfert de matière gaz-liquide. Les synthèses bibliographiques présentées sont 
largement consacrées à des bulles générées par des distributeurs de gaz de type « rigide ». Les 
distributeurs de type « membranes flexibles » sont peu considérées.    
 
De ce fait, l’originalité de cette partie est de proposer des outils permettant de caractériser des 
membranes flexibles au niveau : 
 
¾ Propriétés physiques (IV.1.1):  
o diamètre de l’orifice 
o état de surface et modèle d’élasticité 
o perte de charge. 
¾ Dynamique de formation de bulles (IV.1.2) :  
o processus et mécanisme de croissance de bulles.  
o phénomène d’adhésion de la bulle sur le distributeur  
o forces exercées sur la bulle 
¾ Bulles générées et Performances de la membrane (IV.1.3) : 
o la taille et la fréquence de formation de bulles générées et le phénomène de 
coalescence au niveau de la génération de bulles.  
o l’aire interfaciale et la puissance dissipée.  
 
Dans ce travail, les résultats obtenus avec les trois membranes flexibles ayant un seul ou 
plusieurs orifices seront présentés et comparés avec ceux obtenus pour les distributeurs de 
type rigide (Loubière, 2002).  
Enfin, il est important de remarquer que les mécanismes de formation de bulles sont étudiés 
uniquement en régime de bulle à bulle (interactions négligeables), dans une phase liquide (eau 
claire) au repos. 
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 IV.1.1 Caractérisation des propriétés physiques 
IV.1.1.1 Nature et modèle d’élasticité 
a) La déflexion au pôle de la membrane (WO) 
De part leur composition, les distributeurs d’air de type membrane sont flexibles, donc 
déformables. Ce comportement dynamique se traduit par l’extension (« gonflement ») de la 
membrane lorsqu’une pression y est appliquée : elle prend alors la forme d’une calotte 
sphérique dont le rayon de courbure dépend de la pression appliquée (Figure IV. 1). 
 
 
∆P: 0 mbar 
 
209 mbars 
 
411 mbars 
 
591 mbars 
 
800 mbars 
 
Figure IV. 1.  Gonflement type de la membrane (membrane M1) 
 
Afin de quantifier ce phénomène et de comparer les différentes membranes, des mesures de 
déflexion ont été effectuées grâce aux systèmes d’acquisition et de traitement d’images. Sur 
les Figures IV. 2 et 3 sont reportées les variations de la déflexion WO au pôle de la membrane 
(un seul et 4 pores) en fonction de la pression appliquée. 
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Figures IV.  2 et 3.  Déflexions au pôle de la membrane en fonction de la pression appliquée 
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Sur les Figures IV. 2 et 3, quelle que soit la membrane, les déflexions au pôle augmentent en 
fonction de la pression appliquée de façon non linéaire. La déflexion au pôle des membranes 
avec 4 pores est plus petite que celle des membranes avec un seul pore : la plus grande 
différence est observée pour l’Ancienne membrane Degrémont. De plus, la plus grande 
déflexion est obtenue avec la membrane Maison et la plus petite avec la nouvelle membrane 
Degrémont. Ces variations seront expliquées dans le paragraphe suivant.  
b) Modèle d’élasticité 
Les modèles de Rice et Lakhani (1983) et de Rice et Howell (1986) précédemment présentés 
ont été adapté pour décrire le comportement de la membrane. 
Modèle de Rice et Lakhani (1983) 
Rice & Lakhani (1983) ont modélisé le phénomène d’extension de la membrane en terme de 
tension excédentaire T à partir d’une relation de type : 
n
R P.KT ∆=  (IV. 1) 
La tension excédentaire T est calculée à partir des équations Eq. (II. 44) et Eq. (II. 45). Le 
Tableau IV. 1 présente les valeurs des coefficients KR et n obtenues avec les différentes 
membranes. 
 
MEMBRANES KR n G (105 N/m2) 
M1 0.22 0.81 6.3 
M4_2.5 1.67 0.62 9.5 
M4_4.2 1.15 0,65 6.3 
N1 0.64 0.75 20.9 
N4 7.25 0.60 39.59 
A1 0.23 0.81 10.6 
A4 3.86 0.69 30.5 
 
Tableau IV. 1. Elasticité des membranes : Coefficients KR et n, Module de rigidité G. 
 
Les coefficients KR et n sont caractéristiques des membranes respectivement en terme 
d’élasticité et de diamètre d’orifice. Les valeurs de KR sont inversement proportionnelles à 
l’élasticité de la membrane. Les grandes valeurs de KR sont associées à de petites déflexions : 
pour la Nouvelle membrane Degrémont KR est plus grand que pour les deux autres 
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membranes. De plus, les KR obtenus pour les membranes avec 4 pores sont également plus 
grands que ceux des membranes avec un seul pore. Ces résultats sont cohérents avec les 
mesures de déflexions (Figure IV. 2 et 3). 
La constante n est proportionnelle au diamètre du pore. Pour la Nouvelle membrane 
Degrémont, la valeur de n est plus petite que pour les deux autres membranes. Cependant, 
l’écart se réduit dans le cas avec 4 pores. Ce résultat semble indiquer que les pores de la 
Nouvelle membrane (N1) seraient plus petits.   
Modèle de Rice et Howell (1986) 
Rice & Howell (1986) ont utilisé un module de rigidité G pour quantifier l’élasticité de leurs 
distributeurs flexibles défini par : 
)11.(.b.2T 6
O
OO λ−= G                          (IV. 2) 
Dans ce travail, G est déterminé à partir de la pente de la droite obtenue en traçant l’évolution 
du rapport 
O
O
b.2
T
en fonction de )11( 6
Oλ
−  (Tableau IV. 1). Le module de rigidité G est 
inversement proportionnel à l’élasticité de la membrane. Pour les membranes avec 4 pores, 
les valeurs de G sont plus grandes que celles des membranes avec un seul pore. A partir des 
valeurs de G, la Nouvelle membrane Degrémont apparaît comme moins élastique que les 
autres membranes. Ce résultat est en accord avec les observations visuelles effectuées et avec 
les mesures de déflexion (Figures IV. 2 et 3). 
 
IV.1.1.2 Le diamètre de l’orifice (dOR) 
 
Grâce au système d’acquisition d’images utilisé, il a été possible d’accéder au diamètre 
d’orifice des membranes. Il est défini en terme de diamètre équivalent et calculé à partir de 
l’aire de l’orifice Aireorifice (issu du traitement d’images) selon l’équation : 
2/1
orifice
OR
Aire.4
d 



=
π
             (IV. 3) 
La Figure IV. 4 présente des photographies des orifices des membranes. Il est intéressant de 
remarquer leur forme particulière : ce sont des fentes. Ce résultat prouve que nos membranes 
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flexibles sont des élastomères dits « mous » (Bischof, 1994) : leur perforation engendre un 
déchirement du matériau (forme de fente). 
 
 
O1 
  
∆P = 15 mbars 
 
∆P = 96 mbars 
 
∆P = 197 mbars 
 
N1 
  
∆P = 10 mbars 
 
∆P = 150 mbars 
 
∆P = 310 mbars 
M1 
 
∆P = 30 mbars 
 
∆P = 202 mbars 
 
∆P = 315 mbars 
 
Figure IV. 4.  Orifices flexibles (Calibration : Bille de verre de 300 µm de diamètre) 
 
Les Figures IV. 5-8 décrivent l’évolution du diamètre de l’orifice en fonction du débit de gaz 
(valeur moyenne mesurée au débitmètre à bulle de savon) pour les différentes membranes 
(avec un seul pore et pour chaque pore de la membrane avec 4 pores). Pour les membranes 
percées de 4 pores, le débit reporté correspond au débit global appliqué divisé par 4. 
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Figures IV. 5–8.  Evolution du diamètre d’orifice en fonction du débit de gaz injecté 
 
Sur les Figures IV. 5-8, quelle que soit la membrane, le diamètre d’orifice augmente en 
fonction du débit de gaz injecté. Ce comportement dynamique de l’orifice est la conséquence 
de la nature élastique des membranes : sous l’action de la pression appliquée, la membrane 
« gonfle » (déflexion) ce qui provoque l’élargissement de l’orifice. Pour la membrane Maison 
(M1) dont le module d’élasticité G est le plus faible (G = 6.3), traduisant une importante 
élasticité, la variation du dOR sous l’effet du débit est logiquement la plus importante (0.25 à 
0.45 mm). Cette dépendance du diamètre de l’orifice au débit de gaz constitue l’originalité 
des membranes. De plus, il apparaît que le diamètre d’orifice pour les membranes avec 4 
pores est sensiblement plus petit que celui obtenu avec les membranes à un seul pore. Pour les 
membranes à 4 pores, l’évolution individuelle du diamètre de chaque pores est similaire. Les 
plus petits diamètres d’orifice sont obtenus avec la Nouvelle membrane Degrémont (N4) et 
les plus grands avec la membrane Maison (M1).  
L’effet de la distance entre 2 pores (2.5 et 4.2 mm) est souligné au travers de l’évolution du 
diamètre d’orifice des membranes  M4_2.5 et M4_4.2. Une hétérogénéité des diamètres 
d’orifices semble apparaître avec une augmentation de la distance entre 2 pores. Elle pourrait 
être associée à une incidence de la position du pore sur la partie concave de la membrane.    
 
IV.1.1.3 Perte de charge  
 
Les pertes de charge à travers les orifices flexibles ont été quantifiées en terme de pression 
critique ∆PC, de pression due à l’élasticité pE, de coefficient de perte de charge f et de 
coefficient d’orifice kOR. 
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a) Perte de charge en fonction du débit de gaz injecté 
Sur les Figures IV. 9 et 10 sont reportées la variation de la perte de charge à travers l’orifice 
∆P en fonction du débit de gaz QG pour les membranes avec un seul et 4 pores. Pour les 
membranes percées de 4 pores, le débit reporté correspond au débit global appliqué divisé par 
4.  
 
Figures IV. 9-10 : Perte de charge en fonction du débit de gaz  
 
Des différences notables existent entre les différentes membranes : pour un débit de gaz QG 
donné, les pressions appliquées pour la membrane Maison (avec un seul ou 4 pores) sont trois 
fois plus importantes que pour les deux autres membranes. Pour les membranes avec un seul 
pore, la pression appliquée est plus petite que pour les membranes avec 4 pores, sauf pour la 
membrane Maison où elles sont identiques. Ces observations ont des conséquences 
importantes en terme de consommation énergétique associée au fonctionnement du 
distributeur de gaz. 
b) Les pertes de charge critiques ∆PC  et la pression due à l’élasticité  pE 
Les pertes de charge critiques ∆PC des membranes ont été déterminées expérimentalement en 
mesurant la pression minimale nécessaire à la formation de la première bulle sous une hauteur 
d’eau de 20 cm (Tableau IV. 2). 
 
MEMBRANE ∆PC (mbars) pE (mbars) %(pE/∆P) 
M1 115 106 92 
M4_2.5 90 65 72 
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M4_4.2 88 66 75 
N1 38 22 58 
N4 49 30 61 
A1 35 26 74 
A4 62 47 75 
 
Tableau IV. 2.  Valeurs des pressions critiques des membranes 
 
De plus, Rice & Howell (1987) et Bischof (1994) ont défini un critère de formation de bulles 
par un orifice flexible (Eq. II. 52), dans lequel apparaît la pression due à l’élasticité pE : 
 
E
OR
L
EC pd
4ppP +=+= σ∆ σ            (IV. 4) 
 
Il est donc possible de déterminer expérimentalement la « pression élastique » pE à partir des 
mesures de pressions critiques et de diamètres d’orifice ; le diamètre d’orifice considéré est 
estimé à partir des Figure IV. 5-8 pour une valeur de pression égale à ∆PC (mesure à débit de 
gaz croissant et sans eau).  
D’après le Tableau IV. 1, les pressions dues à l’élasticité des orifices flexibles pE sont 
comprises entre 58% et 92% de la pression totale nécessaire à la formation d’une bulle. Elles 
sont corrélées au diamètre de l’orifice et à l’élasticité. La valeur de pE est d’autant plus 
importante que l’orifice est petit et que l’élasticité est importante. De ce fait, les plus petites et 
plus grandes valeurs de pE sont respectivement obtenues avec les membranes Nouvelle 
Degrémont (N1 et N4) et les membranes Maison (M1) : ce résultat est cohérent avec les 
valeurs de diamètres d’orifice (Figure IV. 5-8) et de module d’élasticité (Tableau IV. 1).  
c) Le coefficient de frottement (f) 
Les valeurs de la pression appliquée et du débit de gaz sont mises sous forme 
adimensionnelle, c’est-à-dire en terme de coefficient de perte de charge f et de nombre de 
Reynolds d’orifice ReOR (Eq. II. 9). La relation entre f et ReOR est définie par : 
 
βα
ρ
π∆
ρ
∆
OR2
GG
2
OR
2
OR
2
GG
Re.
Q..8
)Nd.(P
U.
P.2f ===            (IV. 5) 
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Sur les Figures IV. 11-14 sont reportées l’évolution du coefficient de frottement f en fonction 
du nombre de Reynolds d’orifice ReOR pour les différentes membranes (avec un seul pore et 
pour chaque pore de la membrane avec 4 pores). 
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Figures IV. 11 – 14.  Evolution du coefficient de frottement f en fonction du nombre de 
Reynolds d’orifice (ReOR) 
 
D’après l’équation IV. 5, le coefficient de frottement f, propriété intrinsèque à la membrane, 
dépend des paramètres  dOR donc du nombre de Reynolds d’orifice ReOR et de ∆PC. Le lien est 
clairement retrouvé sur les Figure IV. 11-14. Le coefficient de frottement f, est d'autant plus 
petit que le diamètre de l’orifice de la membrane est élevé (ReOR élevé). 
Les coefficients f obtenus pour un même nombre de Reynolds Re = 100 (Log Re =2) et les 
valeurs des coefficients α et β (Eq. IV. 5) pour les différentes membranes sont présentés dans 
le Tableau IV. 3. 
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MEMBRANE f(Re=100) α  β 
M1 1960 1.7.106 -1.47 
M4_2.5 8.5 2.6.103 -1.4 
M4_4.2 12 2.2.103 -1.42 
N1 110 8.6.104 -1.39 
N4 2.5 2.0.103 -1.43 
A1 120 2.9.105 -1.61 
A4 3.2 4.9.103 -1.62 
 
Tableau IV. 3.  Valeurs de f, α et β  pour les différentes  membranes 
 
D’après le Tableau IV. 3, les plus grands coefficients de frottement sont ceux de la membrane 
Maison, et les plus faibles ceux des Nouvelle et Ancienne membranes Degrémont. Pour les 
membranes avec 4 pores, les valeurs de f sont plus petites que pour les membranes avec un 
seul pore. Ces résultats sont cohérents avec les résultats de la pression critique (Tableau IV. 1) 
et des diamètres d’orifice (Figures IV. 2 - 5). De plus, le coefficient β a le même ordre de 
grandeur (-1,52 en moyenne) pour toutes les configurations ; en revanche, des différences 
importantes de coefficients α sont observées.  
d) Le coefficient d’orifice (kOR) 
Le coefficient d’orifice global kOR, reliant la perte de charge à travers l’orifice à la racine 
carrée du débit de gaz, a été calculé dans le cas des membranes souples à partir de la relation : 
 
f.
2
4
d.
P
qk
G
2
OR
OR ρ
π
∆
==             (IV. 6) 
 
Les Figures IV. 15 - 18 reportent l’évolution du coefficient d’orifice kOR au carré en fonction 
du carré du débit de gaz alimentant la bulle (q ≅ QG) pour les différentes membranes (avec un 
seul pore et pour chaque pore de la membrane avec 4 pores). La pente des courbes obtenues 
est alors l’inverse de la perte de charge de la membrane ∆P. 
 
IV. Résultats et discussions : Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 145
0,0E+00
5,0E-17
1,0E-16
1,5E-16
2,0E-16
2,5E-16
3,0E-16
3,5E-16
4,0E-16
4,5E-16
0,0E+00 1,0E-12 2,0E-12 3,0E-12 4,0E-12 5,0E-12 6,0E-12
QG
2(m3/s)2
kOR
2 (m7/kg)
pore1
pore2
pore3
pore4
M1
M_2.5
0,0E+00
5,0E-17
1,0E-16
1,5E-16
2,0E-16
2,5E-16
3,0E-16
3,5E-16
4,0E-16
4,5E-16
0,0E+00 1,0E-12 2,0E-12 3,0E-12 4,0E-12 5,0E-12 6,0E-12
QG
2(m3/s)2
kOR
2 (m7/kg)
pore1
pore2
pore3
pore4
M1
M_4.2
0,0E+00
5,0E-17
1,0E-16
1,5E-16
2,0E-16
2,5E-16
3,0E-16
3,5E-16
4,0E-16
4,5E-16
0,0E+00 1,0E-12 2,0E-12 3,0E-12 4,0E-12 5,0E-12 6,0E-12
QG
2 (m3/s)2
kOR
2 (m7/kg)
pore1
pore2
pore3
pore4
N1
N4
0,0E+00
5,0E-17
1,0E-16
1,5E-16
2,0E-16
2,5E-16
3,0E-16
3,5E-16
4,0E-16
4,5E-16
0,0E+00 1,0E-12 2,0E-12 3,0E-12 4,0E-12 5,0E-12 6,0E-12
QG
2 (m3/s)2
kOR
2 (m7/kg)
pore1
pore2
pore3
pore4
A1
A4
 
Figures IV. 15 – 18.  Coefficient d’orifice en fonction du débit de gaz 
 
Les plus grandes ∆P (donc les plus faibles pentes) sont celles de la membrane Maison, et les 
plus faibles celles des Nouvelle et Ancienne membranes Degrémont. Pour les membranes 
avec 4 pores, les valeurs de kOR sont plus petites que pour les membranes avec un seul pore. 
Ces résultats sont cohérents avec les résultats de la pression appliquée (Figures IV. 9 et 10). 
e) Membranes souples entièrement perforées  
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Figure IV. 19.  Perte de charge en fonction du débit de gaz pour les membranes souples 
entièrement perforées  
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Sur la Figure IV. 19 présente la variation de la perte de charge ∆P observée en fonction du 
débit de gaz QG pour les membranes souples entièrement perforées. 
La Figures IV. 19 représente l'augmentation de la perte de charge avec le débit de gaz 
appliqué. Cette variation est de type logarithmique. Les valeurs de pression critique des 
membranes A et N sont respectivement égales à 55 mbars et 35 mbars. Nous pouvons noter 
que les pressions appliquées pour les membranes avec 4 pores et avec tous les orifices sont 
plus importantes que pour les membranes avec un seul pore. De plus, la pression appliquée 
obtenue avec la Nouvelle membrane Degrémont devient plus petite que celle obtenue par 
l’Ancienne membrane Degrémont.  
Pour expliquer la variation de la pression appliquée constatée avec les deux membranes 
Degrémont entièrement perforées, le coefficient de perte de charge f est utilisée. 
2
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2
OR
2
GG
)N.D.(
.Q..8.fP
π
ρ∆ =               (IV. 7) 
Pour un débit de gaz QG donnée, le rapport des pressions appliquées sur les deux membranes 
peut être déduit par :  
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∆              (IV. 8) 
 
L’équation IV. 8 montre que la pression appliquée est fonction du diamètre d’orifice (dOR), du 
nombre d’orifice situé sur la membrane (NOR) et du coefficient de perte de charge (f). Nous 
avons vu que pour les membranes avec 4 pores, les valeurs de dOR (Figure IV. 5-5) et de f  
(Tableau IV. 3) sont proches entre les deux membranes. Pour les membranes entièrement 
perforées, il semblerait que la rigidité de la Nouvelle membrane conduise à une diminution 
importante de la pression appliquée. Même si, les valeurs obtenues sur les membranes avec un 
seul orifice soulignaient surtout l'effet du diamètre d'orifice.  
Afin de comparer correctement les valeurs de pression obtenues avec les membranes 
entièrement perforée, il est aussi nécessaire de considérer le nombre d’orifices compté 
manuellement (210 et 270 pores respectivement pour les membranes A et N) qui devient un 
paramètre important du contrôle de la variation de la pression appliquée. Pour un dOR 
équivalent, plus le nombre de pore devient important plus la perte de charge diminue. 
 
IV.1.1.4 Comparaison avec le distributeur de gaz de type « rigide » 
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En général, les distributeurs à orifices rigides sont pratiquement indéformables alors que la 
membrane (matériau élastomère) se déforme sous l’effet du débit de gaz, engendrant une 
augmentation du diamètre de l’orifice et une déflexion au pôle. De ce fait, il est intéressant de 
comparer les deux distributeurs de gaz en terme de consommation énergétique. Le Tableau 
IV. 4 présente la comparaison entre les résultats obtenus par Loubière 2002 sur un orifice 
rigide et ceux des trois types de membranes utilisées dans ce travail.   
 
∆Pc 
(mbars) 
f 
(ReOR=100) 
kOR max 
(108m3.5kg-0.5) Orifice QG (ml/s) 
∆P 
(mbars) 
dOR 
(mm) 
1 pore 4 pore 1 pore 4 pore 1 pore 4 pore 
Maison 0.17 – 4.5 115-300 0.13-0.48 115 90 1960 10 1.4 0.7 
Ancienne 0.11 – 3.8 35-150 0.13-0.28 35 62 120 3.2 2.5 2 
Nouvelle 0.01 – 4.25 38-145 0.12-0.32 38 49 110 2.5 2 1.4 
Rigide 0.21 – 3.10 5 - 10 0.7 5 - 10 172 10 
  
Tableau IV. 4.  Comparaison des deux types de distributeurs de gaz 
 
D’après le Tableau IV. 4, nous pouvons constater que les pertes de charge associées aux deux 
types de distributeurs sont très différentes. Pour des gammes de débits de gaz données, les 
pertes de charge les plus élevées sont créées par les membranes élastiques, même si des 
différences existent entre elles.  
En conclusion, des différences très nettes sont obtenues entre les deux types de distributeurs, 
rigide et flexible en terme de perte de charge et donc en terme de puissance consommée. 
L’énergie consommée étant proportionnelle au débit et à la perte de charge. Les distributeurs 
membranes peuvent consommer cinq à dix fois plus d’énergie.     
 IV.1.2 Etude expérimentale de la dynamique de formation de bulles 
Dans cette partie, le phénomène de formation de bulles par les trois types de membranes dans 
les configurations un pore et 4 pores sera étudié en terme de mécanisme de croissance de 
bulles, d’adhésion de la bulle sur le distributeur et de forces exercées sur la bulle. 
La technique d’acquisition et de traitement d’images développée au Chapitre III est la base 
expérimentale de l’analyse de la dynamique de formation.  
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IV.1.2.1 Observations visuelles 
 
La Figure IV. 20 présente une séquence typique d’images correspondant à la formation d’une 
bulle par les différentes membranes. 
 
a. Maison 
 
Qg=0.07 ml/s 
dB=1.84 mm  
t=0 ms t=8.3 ms t=13.9 ms t=19.4 ms
 
t=27.8 ms t=33 ms 
b. Nouvelle 
 
QG=0.35 ml/s 
dB=4.10 mm 
 
t=0 ms t=19.4 ms t=39 ms t=59 ms 
 
t=78 ms t=95 ms 
c. Ancienne 
 
QG=0.41 ml/s 
dB=1.98 mm 
 
t=0 ms t=2.78 ms t=5.56 ms t=8.34 ms
 
t=11.12 ms t=16.7 ms
 
Figure IV. 20.  Images de la formation d’une bulle par les trois membranes flexibles 
 
D’après la Figure IV. 20, nous pouvons constater que tout au long de sa croissance, la bulle a 
une forme quasiment sphérique. Proche du détachement, elle est légèrement étirée 
verticalement : un neck est présent pour toutes les membranes étudiées. De plus, il n’y a pas 
d’arrêt entre deux bulles formées successivement : dès que la première bulle est détachée, la 
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seconde bulle est déjà en phase de croissance. Au cours de sa croissance, l’embase de la bulle 
semble supérieure au diamètre de l’orifice : un phénomène d’étalement de la bulle sur 
l’orifice a vraisemblablement lieu.  
Les conclusions précédentes pour les membranes avec un seul pore demeurent valables pour 
les membranes avec 4 pores, le même profil d’images de formation de bulle pour chaques 
pores ayant été observé.  
 
IV.1.2.2 Mécanisme de croissance de bulles 
 
Dans ce paragraphe, l’influence du débit de gaz (0.6 et 2 ml/s) sur les mécanismes de 
croissance des bulles ne sera détaillé que pour la Nouvelle membrane Degrémont dans sa 
configuration un seul pore (N1) et pour chaque pore dans sa configuration 4 pores (N4).  
Pour les autres membranes (membrane Maison et Ancienne membrane Degrémont), seules les 
différences avec la Nouvelle membrane seront exposées. 
a) Position du centre de gravité de la bulle (RB, x, y) 
La Figure IV. 21 présente l’évolution de la position du centre de gravité (x et y) de la bulle au 
cours de sa croissance pour différents débits de gaz QG. RB et QG sont respectivement le rayon 
équivalent de la bulle et le débit de gaz traversant chaque orifice. Pour les membranes percées 
de 4 pores, le débit reporté correspond au débit global appliqué divisé par 4.  
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Figure IV. 21.  Position du centre de gravité de la bulle au cours de sa croissance  
 
D’après la Figure IV. 21, tout au long de la croissance de la bulle, l’abscisse du centre de 
gravité reste sensiblement nulle : la croissance de la bulle est donc symétrique par rapport à 
l’axe vertical de l’orifice, même pour les plus forts débits de gaz.  
Une phase d’expansion radiale correspondant à la période où l’ordonnée du centre de gravité 
de la bulle est inférieure au rayon équivalent de la bulle est trouvée au début de sa croissance. 
Dans un second temps, l’ordonnée du centre de gravité de la bulle devient supérieure au rayon 
équivalent de la bulle : c’est la phase d’élongation. Il y a donc un étirement vertical de la 
bulle, qui conduit, quelques instants avant le détachement, à la formation d’un petit neck. 
Quel que soit le débit de gaz, les deux phases décrites par Loubière (2002) sont conservées, 
mais dans des proportions différentes. 
L’ordonnée du centre de gravité de la bulle et le rayon équivalent de la bulle obtenus par la 
membrane ayant un seul pore sont plus grands que ceux obtenus par les membranes ayant 4 
pores. Cependant, l’écart diminue quand le débit de gaz QG augmente. Les pores 1 et 4 situés 
chacun à une extrémité de la membrane devrait donner des résultats analogues. Or, ceci n’est 
par observé expérimentalement. La position des orifices sur la courbure de la membrane 
pourrait différer légèrement, et induire alors des modifications de dOR observées sur les Figure 
IV. 5 – 8.  
 
Remarques sur les membranes Maison et Ancienne membrane Degrémont 
Les conclusions précédemment présentées pour la Nouvelle membrane Degrémont demeurent 
valables pour les autres membranes (M1, M4_2.5, M4_4.2, A1 ou A4). Les résultats sont 
présentés dans l’Annexe IV. 
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b) Vitesse d’ascension et accélération verticale de la bulle au cours de sa croissance 
L’évolution de l’ordonnée y du centre de gravité de la bulle peut se traduire en terme de 
vitesse d’ascension dy/dt. La Figure IV. 22 présente l’évolution de cette vitesse au cours du 
temps de croissance pour différents débits de gaz.  
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Figures IV. 22. Vitesse d’ascension de la bulle au cours de la croissance  
 
Il est à noter sur la Figure IV. 22 que dès le début de la croissance de la bulle, sa vitesse 
d’ascension décroît progressivement jusqu’à atteindre un palier (minimum) : cette 
décroissance est associée à la phase d’expansion radiale de la bulle. Près du détachement, une 
brusque augmentation de la vitesse se produit : elle est reliée à la phase d’élongation de la 
bulle et à la formation du neck. Les vitesses d’ascension obtenues sont d’autant plus élevées 
que le débit de gaz est grand. Pour le même débit de gaz injecté, les vitesses d’ascension 
obtenues pour chaque pores de la membrane avec 4 pores sont proches de celles obtenues 
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pour le pore unique de la membrane ayant un seul pore. Entre les 4 pores, les différences 
observées sont relatives au diamètre des bulles générées et aux diamètres d’orifices observées. 
 
Le mécanisme de croissance de bulle par un orifice flexible peut également être décrit en 
terme d’accélération verticale d2y/dt2 du centre de gravité. La Figure IV. 23 présente 
l’évolution de l’accélération verticale de la bulle en fonction du temps de croissance. 
 
 
Figure IV. 23.  Accélération verticale de la bulle au cours de la croissance  
 
Sur la Figure IV. 23, nous pouvons constater que dans un premier temps (phase d’expansion 
radiale), la bulle décélère progressivement : cette décélération est poussée à l’extrême 
puisqu’elle s’achève par un palier durant lequel l’accélération de la bulle est quasi nulle 
(vitesse constante). Dans un second temps (phase d’élongation), la bulle est fortement 
accélérée, son accélération étant maximale au moment du détachement. 
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Pour le même débit de gaz injecté, les valeurs de l’accélération verticale et les tendances 
obtenues pour chaque pores de la membrane avec 4 pores sont proches de celles du pore 
unique de la membrane ayant un seul pore.  
 
Remarques sur les membranes Maison et Ancienne membranes Degrémont 
En Annexe V sont présentées les évolutions de la vitesse d’ascension et de l’accélération de la 
bulle au cours de sa croissance pour les membranes M1, M4_2.5, M4_4.2, A1 et A4. Les 
tendances décrites pour la Nouvelle membrane Degrémont sont globalement valides pour les 
autres types de membranes.  
 
IV.1.2.3 Phénomène d’adhésion de la bulle sur l’orifice au cours de sa croissance 
 
L’analyse des images de la Figure IV. 20 a permis de pressentir un phénomène d’étalement de 
la bulle sur la membrane. A cet effet, les diamètres d’embase de la bulle (dE) et les angles de 
contact (θ) ont été mesurés pour la Nouvelle membrane Degrémont avec un seul pore (N1) et 
pour chaque pore de la membrane (N4). 
a) Embase de la bulle 
La Figure IV. 24 présente l’évolution du rapport du diamètre d’embase sur le diamètre 
d’orifice (dE/dOR) au cours de la croissance des bulles.  
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Figure IV. 24.  Evolution du rapport du diamètre d’embase sur le diamètre d’orifice au cours 
de la croissance de la bulle  
 
D’après la Figure IV. 24, nous pouvons constater que la variation du rapport dE/dOR en 
fonction du temps de croissance n’est pas linéaire. Deux étapes se dessinent : 
¾ Dans une première phase, le rapport dE/dOR croît jusqu’à atteindre un palier : 
l’étalement de la bulle est croissant, la vitesse de glissement du point triple est 
positive. 
¾ Dans une deuxième phase, ce rapport décroît : l’étalement de la bulle diminue, la 
vitesse de glissement du point triple devient négative. 
 
Quel que soit le débit de gaz injecté, ces deux phases sont identifiables : elles correspondent 
aux phases d’expansion radiale (RB>y) et d’élongation (RB<y). 
De plus, il y a peu d’influence du débit de gaz QG sur les diamètres de l’embase obtenus par 
cette Nouvelle membrane Degrémont. Quel que soit le débit de gaz injecté, les valeurs du 
rapport dE/dOR mesurés pour chaque pore des membranes avec 4 pores sont plus petites que 
pour les membranes avec un seul pore.   
b) Angle de contact 
La Figure IV. 25 présente l’évolution de l’angle de contact θ au cours de la croissance de la 
bulle pour différents débits de gaz. 
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Figure IV. 25.  Evolution de l’angle de contact de la bulle en fonction du temps de croissance  
 
D’après la Figure IV. 25, nous pouvons dire que, tout au long de la croissance de la bulle, 
l’angle de contact décroît : au voisinage du détachement, il se stabilise autour de 60°. Compte 
tenu de l’incertitude sur la mesure, l’influence du débit de gaz injecté et du nombre de pores 
sur l’angle de contact paraît négligeable. 
Remarques sur les membranes Maison et Ancienne membranes Degrémont 
En Annexe VI sont présentées, pour les membranes M1, M4_2.5, M4_4.2, A1 et A4, les 
évolutions du rapport du diamètre d’embase de la bulle sur le diamètre d’orifice au cours de 
sa croissance. Les conclusions précédemment présentées pour la Nouvelle membrane 
Degrémont (N1 et N4) sont globalement valides pour les autres membranes. Cependant, les 
valeurs du rapport dE/dOR pour les deux autres types de membranes sont plus petites que celles 
obtenues pour la Nouvelle membrane Degrémont. En plus, il y a une influence du débit de gaz 
sur l’étalement de la bulle car l’adhésion de la bulle sur ces membranes est favorisée par un 
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accroissement du débit de gaz injecté : les valeurs de dE/dOR passent de 1.5 à 3.5 quand le 
débit de gaz passe de 0.2 à 0.7 ml/s pour la membrane M1.  
De plus, les résultats sur les évolutions de l’angle de contact sont tout à fait cohérents avec les 
commentaires relatifs à la Nouvelle membrane Degrémont. 
 
IV.1.2.4 Forces exercées sur la bulle au cours de sa croissance. Détachement de la bulle  
 
Le détachement est la conséquence naturelle de la dynamique de croissance de la bulle. Afin 
de l’appréhender, les composantes verticales des forces exercées sur la bulle en croissance ont 
été calculées à partir des données expérimentales et des équations définies dans le Chapitre 
II : 
 
- la force d’Archimède FB (Eq.II.41),  
- la force d’inertie (ou masse ajoutée) FI (Eq.II.39),  
- la force de traînée FD (Eq.II.38),  
- la force de quantité de mouvement du gaz FM (Eq.II.42), 
- la force de tension superficielle FS (Eq.II.37). 
 
 La Figure IV. 26 présente l’évolution de ces forces au cours de la croissance de la bulle pour 
la Nouvelle membrane Degrémont avec un seul pore (N1) et pour chaque pore de cette 
membrane avec 4 pores (N4). 
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Figure IV.26.  Forces exercées sur la bulle générée 
 
Pour un faible débit de gaz (QG = 0.6 ml/s), les forces de traînée, de quantité de mouvement 
du gaz et de masse ajoutée sont négligeables tout au long de la croissance de la bulle. En 
revanche, les forces d’Archimède et de tension superficielle sont de l’ordre de 10-4-10-3 N : 
elles sont dominantes, gérant ainsi la croissance de la bulle. La force de tension superficielle 
évolue de manière non linéaire avec le temps de croissance : elle passe par un maximum, 
correspondant à l’étalement maximal de la bulle. Le détachement a lieu quand la force de 
tension superficielle est minimale et la force d’Archimède maximale. Quand le débit de gaz 
augmente (QG = 2 ml/s), l’importante des forces d’inertie et force de quantité de mouvement 
du gaz apparaît.  Pour les membranes avec 4 pores, les mêmes tendances sont observées. 
  
Remarques sur les membranes Maison et Ancienne membranes Degrémont 
En Annexe VII sont présentées les évolutions de la force exercée sur la bulle au cours de sa 
croissance pour les membranes M1, M4_2.5, M4_4.2, A1 et A4. Les tendances décrites pour 
la Nouvelle membrane Degrémont sont globalement valides pour les deux autres types de 
membranes.  
 
IV.1.2.5 Comparaison avec le distributeur de gaz de type « rigide » 
 
Le Tableau IV. 5 présente la comparaison entre les résultats obtenus par un orifice rigide et 
par les trois types de membranes utilisées dans ce travail. Loubière (2002) montre que la 
dynamique du phénomène est inhérente à la nature de l’orifice (rigide ou flexible). 
 
  
IV. Résultats et discussions : Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 158
Tableau IV. 5.  Comparaison des deux types de distributeurs de gaz 
 
D’après le Tableau IV. 5, des différences très nettes en terme de dynamique de formation de 
bulles sont obtenues entre les deux types de distributeurs (rigide et flexible). La formation de 
bulles par la membrane flexible est un processus continu alors qu’il est discontinu pour un 
orifice rigide. Pour la Nouvelle membrane Degrémont, plus rigide, les valeurs de dy/dt, 
d2y/dt2 et dE/dOR sont plus importantes que pour les deux autres membranes. Le comportement 
de la Nouvelle membrane Degrémont est proche de celui d’un orifice rigide. Ceci est cohérent 
avec les études des propriétés physiques (élasticité) de la membrane précédemment présentée.  
 IV.1.3 Analyse des bulles générées et des performances de la membrane 
Après avoir analysé la dynamique de formation de bulles par un orifice flexible, l’objectif est 
désormais de caractériser les bulles générées et la fréquence de formation associée obtenues 
pour les différentes membranes (avec un seul pore et pour chaque pore de la membrane avec 4 
pores). De plus, les performances des membranes seront évaluées en terme d’aire interfaciale 
développée et de puissance dissipée.   
 
IV.1.3.1 Taille de bulles générées 
 
Les Figures IV. 27-30 présentent l’évolution du diamètre de bulles générées en fonction du 
débit de gaz injecté par un orifice pour les différentes membranes (avec un seul pore et pour 
chaque pore de la membrane avec 4 pores). Pour les membranes percées de 4 pores, le débit 
reporté correspond au débit global appliqué divisé par 4. 
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Les diamètres de bulles considérés ici sont des diamètres équivalents moyens (définis par 
l’équation Eq. III.1 et mesurés au moment du détachement). 
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Figures IV. 27-30. Diamètre de bulles générées par les quatre orifices flexibles en fonction du 
débit de gaz injecté 
 
D’après les Figures IV. 27-30, le diamètre des bulles augmente de manière logarithmique 
avec le débit de gaz injecté, pour l'Ancienne membrane Degrémont et la membrane Maison 
avec un seul et 4 pores. Cette évolution est corrélée au fait qu’un débit de gaz croissant (et 
donc une pression dans la chambre croissante) provoque le gonflement de la membrane et, en 
conséquence, un élargissement de l’orifice. Cependant, le diamètre de bulles au détachement 
reste approximativement constant en fonction du débit de gaz pour la Nouvelle membrane 
Degrémont qui moins élastique, a un comportement comparable aux orifices rigides. 
Dans le cas des membranes avec un seul pore pour cette gamme d’étude, les plus grosses 
bulles sont obtenues avec la membrane N1 et les plus petites avec la membrane A1. Ces 
résultats sont cohérents avec l’évolution de l’élasticité de la membrane (Figure IV. 7 et 8) : les 
plus petites bulles ont été obtenues avec l’orifice le plus élastique. En effet, la membrane A1 
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qui est la plus élastique (module d’élasticité le plus grand) génère bien les bulles les plus 
petites.  
Pour les membranes avec 4 pores, les diamètres de bulles obtenus pour chaque pore sont plus 
petits que ceux obtenus pour des membranes percées d’un seul pore. Ces résultats sont en 
accord avec le comportement des ces membranes qui sont moins élastiques lorsqu’elles sont 
percées de quatre pores. De plus, il apparaît qu’aux forts débits de gaz, la taille de bulles 
obtenues par toutes les membranes avec 4 pores devient équivalente. Dans ces conditions, les 
diamètre d’orifice ne varient plus en fonction du débit de gaz (Figures IV. 5-8) : les plus petits 
diamètres de bulles sont produits par les orifices de plus petites tailles (Loubière, 2002). Il est 
alors possible de noter que la taille des bulles est fonction non seulement du diamètre 
d’orifice mais aussi de l’élasticité de la membrane.  
Pour les membranes à 4 pores, la distance séparant 2 pores a une influence : la distribution des 
taille de bulles générées par chaque pore de la membrane M_4.2 est plus prononcé que pour la 
membrane M_2.5. 
Selon Hébrard et al. (1996) et Couvert et al. (1999), la taille des bulles générées par des 
membranes au moment du détachement est ensuite maintenue dans le réacteur ; leurs petits 
diamètres rendraient les bulles stables face aux phénomènes de rupture et de coalescence. Ce 
conditionnement dès le détachement confirme l’importance de la prédiction du diamètre de 
bulles à la formation dans des milieux faiblement coalescents. 
 
IV.1.3.2 Phénomène de coalescence  
 
Pour l’étude de la génération de bulles à partir des membranes avec 4 pores, la distance 
critique entre deux orifices du distributeur (dCR) est un paramètre important pour évaluer le 
phénomène de coalescence au niveau de la génération de bulles (Pereira Dias, 1999). La 
valeur de dCR  pour que deux bulles de taille équivalente se touchent et coalescent est égale au 
diamètre sphérique équivalent dB défini par :   
 3 BBCR
V.6dd
π
==                           (IV. 9) 
Si la distance entre les orifices dE est plus grande que la valeur critique dCR, alors la 
coalescence (à la formation des bulles) ne se produira jamais. Au contraire, si cette distance 
est inférieure à la valeur critique, alors la coalescence peut se produire. La Figure IV. 31 
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présente des photographies correspondant à la formation d’une bulle par les différentes 
membranes avec 4 pores.    
 
a. M4_2.5 
 
 b. N4 
 
c. A4 
 
 
Figure IV. 31.  La formation de bulles par les membranes avec 4 pores 
 
Sur la Figure IV. 31, pour une grande vitesse de gaz à travers l’orifice, nous pouvons 
constater que tout au long de la formation des bulles il n’y a pas de phénomène de 
coalescence. Ces résultats sont cohérents avec la distance entre les orifices DE de 4.2 mm 
(expérimentalement mesuré) et le diamètre de bulle générée (Figure IV. 27-30).     
 
IV.1.3.2 Fréquence de la formation de bulles générées 
 
Dans ce travail, deux méthodes sont utilisées pour déterminer la fréquence de la formation de 
bulle (Chapitre III). Les Figures IV. 32-33 comparent les fréquences de formation de bulle 
obtenues pour des membranes à un seul et 4 pores, avec les deux méthodes. 
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Figures IV.32 et 33. Comparaison entre la fréquence de formation de bulles par 2 méthodes  
 
D’après les Figures IV. 32 et 33, les résultats donnés par les 2 méthodes conduisent à des 
résultats identiques : une différence inférieure à 20%, qui correspond à l'erreur expérimentale, 
est observée. Les évolutions de la fréquence de la formation de bulles en fonction du débit de 
gaz injecté pour les différentes membranes (avec un seul pore et pour chaque pore de la 
membrane avec 4 pores) sont présentées sur les Figures IV. 34-37. 
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Figures IV. 34–37.  Fréquence de la formation de bulles en fonction du débit de gaz pour les 
différents orifices flexibles 
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D'après les Figures IV. 34-37, la fréquence de la formation de bulle augmente de manière 
logarithmique avec le débit de gaz pour la Nouvelle membrane Degrémont ; ceci est cohérent 
avec la présence d’un temps « mort » (Tmort) spécifique aux orifices rigides. Pour l’Ancienne 
membrane Degrémont et la membrane Maison, la fréquence de formation de bulles (fB) varie 
puis devient approximativement  constante avec la vitesse moyenne d’orifice. Dans tous les 
cas, les valeurs de fréquence fB de la Nouvelle membrane Degrémont restent plus petites que 
celles des deux autres membranes.  
En considérant chaque pore des membranes avec 4 pores, les fréquences de formation 
associées sont plus grandes que celles des membranes avec un seul pore, mais cette différence 
est peu significative dans le cas de la membrane Maison. Les différences positives observées 
en terme de fréquence pour les membranes multi-perforées de formation vont avoir des 
conséquences positives directes sur la rétention gazeuse, et couplées aux diamètres des bulles 
générées (Figure IV. 27-30), sur l’aire interfaciale et donc sur le transfert de matière. 
 
IV.1.3.3 Aire interfaciale en fonction du débit de gaz 
 
L’aire interfaciale (a) est un paramètre important de l'étude du transfert de matière  
gaz/liquide dans le réacteur (Chapitre III). Cette valeur traduit la surface d’échange de la bulle 
(SB) par unité de volume total de réacteur (VTotal) et est exprimée par : 
 
Total
B
B
L
B
Total
B
B V
S
U
Hf
V
SNa ××=×=                                     (IV. 10) 
 
De ce fait, la taille de bulles générées (Figure IV. 27-30) et la fréquence de formation de 
bulles (Figure IV. 34-37) sont utilisées pour calculer l’aire interfaciale. Les vitesses 
d’ascension de bulles n’ayant pas été déterminées expérimentalement : elles sont déterminées 
en employant les courbes expérimentales de Grace et Wairegi (1986) présentés sur la Figure 
II. 11 (Chapitre II).  
 
Les Figures IV. 38-41 présentent les évolutions de l’aire interfaciale en fonction du débit de 
gaz pour les différentes membranes (avec un seul pore et pour chaque pore de la membrane 
avec 4 pores). Notons que, pour les membranes percées de 4 pores, le débit reporté 
correspond au débit global appliqué divisé par 4. 
     
IV. Résultats et discussions : Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 164
0,00 
0,10 
0,20 
0,30 
0,40 
0,50 
0,60 
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
QG (ml/s)
a (m-1) 
pore1
pore2
pore3
pore4
M1
M4_2.5
M_2.5 
0,00
0,10
0,20
0,30
0,40
0,50
0,60
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
QG (ml/s)
pore1
pore2
pore3
pore4
M1
M4_4.2
M_4.2 a (m
-1)
0,00 
0,10 
0,20 
0,30 
0,40 
0,50 
0,60 
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
QG (m/s)
pore1
pore2
pore3
pore4
N1
N4
N4 a (m
-1) 
0,00
0,10
0,20
0,30
0,40
0,50
0,60
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
Q G (ml/s)
pore1
pore2
pore3
pore4
A1
A4
A4 a (m
-1)
 
Figures IV. 38-41.  Aire interfaciale en fonction du débit de gaz pour les différents orifices 
flexibles 
 
D'après les Figures IV. 38-41, quelle que soit la membrane, l’aire interfaciale  augmente avec 
le débit de gaz. Les aires interfaciales obtenues pour chaque pore de la membrane avec 4 
pores sont similaires à celles obtenues pour la membrane avec un seul pore. Notons que les 
valeurs de a dépendent du diamètre de bulles générées et de la fréquence de formation de 
bulles. Nous pouvons constater que l’effet de ces deux paramètres se compense entre eux sur 
les résultats de l’aire interfaciale.  
Les valeurs totales de a obtenues pour les membranes avec 4 pore sont quatre fois plus 
grandes que pour la membrane avec un seul pore. Les plus grandes aires interfaciales sont 
obtenues avec les deux membranes Degrémont (N4 et A4) et les plus petites avec les 
membranes Maison (M_2.5 et M_4.2).  
 
IV.1.3.4 Relation entre l’aire interfaciale et la puissance dissipée  
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Dans le cas d'un réacteur gaz/liquide équipé d’une membrane dans laquelle le mélange est 
induit d'une manière pneumatique, la puissance spécifique totale d'énergie (PG/VTotale) peut 
être liée à la perte de charge par : 
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Total
G
Total
G
V
)PH.g.(Q
V
P
Q
V
P ∆ρ∆ +
×=×=            (IV. 11) 
 
Avec une membrane, la perte de charge totale (∆PTotale) est une fonction de la hauteur du 
liquide (ρL.g.HL) et de la pression appliquée (∆P) qui augmente avec le débit de gaz injecté. 
Les Figures IV. 42–45 présentent les évolutions de l’aire interfaciale en fonction de la 
puissance dissipée pour les différentes membranes. 
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Figures IV. 42–45.  Aire interfaciale en fonction de la puissance dissipée pour les différentes 
membranes flexibles 
 
D’après la Figure IV. 42-45, quelle que soit la membrane, l’aire interfaciale augmente avec la 
puissance dissipée. Pour une valeur de la puissance dissipée, les plus petites valeurs de a sont 
IV. Résultats et discussions : Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 166
obtenues avec la membrane Maison et les plus grandes avec les deux membranes Degrémont. 
Les valeurs totales de a obtenues avec les membranes avec 4 pores sont plus grandes que 
celles développées par la membrane percée d’un seul pore.   
Pour bien comparer les deux membranes Degrémont en terme de performances, des 
paramètres complémentaires comme le nombre d’orifice et la durée de vie de la membrane, 
reliés avec l’élasticité de la membrane, doivent être pris en considération.  
 
IV.1.3.5 Comparaison avec le distributeur de gaz « de type rigide » 
 
Le Tableau IV. 6 présente dans la gamme d’étude (0<QG<1 ml/s) une comparaison entre les 
résultats obtenus par un orifice rigide (Loubière, 2002) et ceux obtenus par les trois 
membranes utilisées.  
 
Génération de bulles Performances de la membrane 
dB (mm) fB (Hz) a (m-1) Type 
1 pore 4 pores 1 pore 4 pores 1 pore totale 
PG/Vtotale  
(W/m3) 
Maison 1.1-4.1 1.1-3.2 ≅ 90 ≅ 100 0.01-0.08 0.04-0.32 0.16-0.87 
Ancienne 1.5-3.0 1.1-3.3 ≅ 65 ≅ 110 0.01-0.08 0.05-0.29 0.11-0.38 
Nouvelle ≅ 4.8 ≅ 3.1 15-45 20-100 0.01-0.07 0.04-0.28 0.13-0.40 
Rigide ≅ 4.7 5-30 0.005-0.02 0.02-0.1 
 
Tableau IV. 6.  Comparaison des deux types de distributeurs de gaz 
 
D’après le Tableau IV. 6, les bulles générées par un orifice rigide sont plus grosses que celles 
générées par des membranes flexibles (Maison et Ancienne Degrémont). Pour l’orifice rigide, 
les valeurs de dB sont indépendantes du débit de gaz ; pour les deux membranes flexibles, 
elles croissent logarithmiquement avec le débit de gaz. De plus, les fréquences de formation 
des bulles avec un orifice rigide sont nettement plus petites que celles des bulles générées par 
des membranes flexibles. Pour l’orifice rigide, la valeur de fB croît linéairement avec le débit 
de gaz, alors qu’elle demeure sensiblement constante pour les membranes flexibles. 
Pour la Nouvelle membrane Degrémont, les évolutions du diamètre de bulles et de la 
fréquence de formation associée sont présentées comme un comportement comparable à celui 
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relatif à l’orifice rigide. En effet, l’étude des propriétés physiques de cette membrane a révélé 
un caractère moins élastique de cette membrane liée à une diminution de la fraction 
d’élastomère dans la composition de la membrane.        
Des différences très nettes entre les deux types de distributeurs (rigide et flexible) sont 
trouvées en terme de performances de la membrane (aire interfaciale et puissance dissipée). 
L’aire interfaciale obtenue par les membranes flexibles est plus grande que celles obtenue par 
le distributeur de type rigide. Cependant, il y a une consommation énergétique plus 
importante dans le cas de la membrane flexible liée à des valeurs de perte de charge plus 
élevées.   
Il est alors intéressant de développer un nouveau distributeur de gaz conciliant aire 
interfaciale développée importante et perte de charge faible. Pour y parvenir, la rigidité de 
l’élastomère, nombre d’orifices situés sur la membrane, la distance les séparant et leur 
diamètre sont les paramètres essentiels de l’optimisation de ces distributeurs.   
 IV.1.4 Conclusion partielle 
Dans cette partie du chapitre, des outils de caractérisation des membranes flexibles ont été 
proposé : 
 
En terme de propriétés physiques : 
¾ Les trois types de membranes flexibles (membrane Maison, Ancienne et Nouvelle 
membranes Degrémont) avec un seul et 4 pores ont été caractérisés en terme de 
diamètre d’orifice, d’élasticité et de pertes de charge (perte de charge critique ∆PC, 
coefficient de perte de charge f, coefficient d’orifice kOR).  
¾ La Nouvelle membrane Degrémont est plus rigide que les deux autres membranes. De 
plus, une augmentation de la rigidité est constatée lorsque le nombre de pore passe de 
un à quatre.  
¾ Le diamètre de l’orifice, le nombre des orifices, la distance les séparant et l’élasticité 
jouent un rôle très important sur la consommation énergétique de la membrane.  
¾ Des différences fondamentales de nature et de propriétés physiques entre les 
membranes testées et un orifice rigide (Loubière, 2002) ont été mises en exergue dans 
le Tableau IV. 4.  
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En terme de dynamique de formation de bulles : 
¾ La formation de bulles par des membranes flexibles est un processus continu alors 
qu’il est discontinu pour un orifice rigide. La dynamique du phénomène est inhérente 
à la nature de l’orifice. 
¾ Pour le même débit de gaz injecté, la variation de la vitesse d’ascension (dy/dt), de 
l’accélération verticale de la bulle (d2y/dt2) et du rapport du diamètre d’embase sur le 
diamètre d’orifice (dE/dOR) obtenues pour la Nouvelle membrane Degrémont avec un 
seul pore a la même tendance que pour chaque pore de cette membrane percée de 4 
pores. Les tendances décrites pour cette membrane sont globalement valides pour les 
autres membranes flexibles testées.  
¾ Sur le Tableau IV. 5, les valeurs de (dy/dt), de (d2y/dt2) et de (dE/dOR) pour la 
Nouvelle membrane Degrémont sont caractéristiques de celles d’un orifice rigide. Ces 
résultats sont cohérents avec les études des propriétés physiques (élasticité) de la 
membrane précédemment présentés.  
¾ Pour la membrane flexible, les forces d’Archimède et de tension superficielle sont 
dominantes. Quand le débit de gaz augmente, l’importance des forces d’inertie et force 
de quantité de mouvement du gaz s’accroissent. Pour les membranes avec 4 pores, les 
mêmes tendances sont observées et les forces de traînée sont négligeables. Pour 
l’orifice rigide, la croissance et le détachement sont contrôlés par les forces 
d’Archimède, de tension superficielle et de masse ajoutée.  
 
En terme de bulles générées et de performances de la membrane 
¾ Pour un même débit de gaz injecté par orifice, les bulles générées par la Nouvelle 
membrane Degrémont sont nettement plus grosses que celles générées par la 
membrane Maison et l’Ancienne membrane Degrémont.  
¾ Pour la Nouvelle membrane Degrémont, les diamètres de bulles sont indépendants du 
débit de gaz, mais ils croissent logarithmiquement avec le débit de gaz pour les deux 
autres membranes flexibles. Cependant, des comportements opposés sont observés en 
terme de fréquence de formation de bulles. De plus, les membranes qui génèrent les 
bulles le plus petites ont les fréquences de formation les plus élevées. 
¾ Les évolutions du diamètre de bulles et de la fréquence de formation obtenues pour la 
Nouvelle membrane Degrémont sont analogues à celles de l’orifice rigide (Tableau 
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IV. 5) : ces observations sont cohérentes avec les études des propriétés physiques de 
cette membrane précédemment présentées.    
¾ Quelle que soit la membrane, l’aire interfaciale augmente en fonction du débit de gaz 
injecté et de la puissance dissipée.  
¾ Les aires interfaciales obtenues pour chaque pore de la membrane avec 4 pores sont 
similaires à celles obtenues pour la membrane avec un seul pore. Les effets du 
diamètre de bulles générées et de la fréquence de formation de bulles sur les résultats 
de l’aire interfaciale se compensent entre eux.  
¾ Les valeurs totales de a obtenues par les membranes avec 4 pores sont quatre fois plus 
grandes que pour la membrane avec un seul pore. Les plus grandes aires interfaciales 
sont obtenues avec les deux membranes Degrémont et les plus petites avec les 
membranes Maison.  
¾ Pour une valeur de la puissance dissipée donnée, les plus petites aires interfaciales 
sont obtenues avec la membrane Maison et les plus grandes avec les deux membranes 
Degrémont. Le nombre d’orifices et la durée de vie de la membrane doivent être pris 
en considération pour bien comparer les deux membranes Degrémont en terme de 
performances.  
¾ Sur le Tableau IV. 5, l’aire interfaciale obtenue par les membranes flexibles est plus 
grande que celle obtenue pour le distributeur de type rigide. Cependant, il y a une 
consommation énergétique plus importante dans le cas de la membrane flexible.  
        IV. Résultats et discussions : Influence de la physico-chimie sur la génération de bulle et leur devenir  
 170
IV.2 INFLUENCE DE LA PHYSICO-CHIMIE SUR LA GENERATION 
DE BULLE ET SUR LEUR DEVENIR 
 
En condition réelle d’utilisation des contacteurs à bulles, les phases liquides ont des 
caractéristiques physico-chimiques très variées. Dans ces phases liquides, on retrouve 
classiquement la présence de tensio-actifs (TA) comme dans les bassins d’aération d’eaux 
industrielles ou d’eaux résiduaires urbaines à traiter. Dans le contexte de la micro-
oxygénation du vin, la nature physico-chimique des vins utilisés atteste aussi d’une certaine 
complexité relative à la présence de TA ou de molécules organiques solubilisées complexes. 
De ce fait, l’objectif de cette partie est d’étudier l’influence des tensio-actifs sur les bulles 
générées par différents types de distributeurs de gaz (rigide, flexible et poreux) au niveau de 
la formation des bulles et de leur évolution dans la colonne (IV.2.1).  
Afin d’étudier l’influence de la physico-chimie du liquide sur la génération de bulles et sur 
leur devenir, les résultats obtenus dans cette partie seront présentés en deux parties, une partie 
relative aux solutions tensioactives, l’autre relative à deux types de vin. L’étude relative aux 
tensio-actifs est présentée de la manière suivante : 
¾ Caractérisation des phases liquides étudiées : mesures de tensions superficielles 
(statique et dynamique) et détermination de concentration micellaire critique et de 
grandeurs caractéristiques d’adsorption ; 
¾ Quantification des effets physico-chimiques sur la génération de bulles (taille et 
fréquence de formation associée) ; 
¾ Caractérisation de l’hydrodynamique des bulles générées par détermination des 
vitesses d’ascension et des coefficients de traînée, calcul des aires interfaciales 
d’échange développées pour une phase liquide donnée. 
L’étude relative aux vins sera présentée de la manière suivante : 
Le distributeur de gaz utilisé, de type céramique, est caractérisé du point de vue performance 
énergétique et hydrodynamique. L’influence de la tension superficielle du vin sur la 
génération de bulles est ensuite analysée (IV.2.2). 
 IV.2.1 Influence des tensio-actifs (TA)  
L’installation expérimentale (Chapitre III, Figure III.17) et les méthodes de mesure de la 
tension superficielle statique présentées dans le paragraphe III.2.1 (Chap III) sont ici utilisées. 
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IV.2.1.1 Caractérisation des phases liquides étudiées en présence de tensio-actifs 
 
Comme présentées dans le paragraphe III.2.4 (Chapitre III), des solutions aqueuses à base de 
tensio-actifs anionique, non ionique ou cationique sont utilisées comme phase liquide. Dans la 
mesure où ces phases liquides sont des solutions aqueuses diluées, leurs masses volumiques et 
leurs viscosités peuvent être assimilées à celles de l’eau : ρL=997 kg/m3 et  µL=8,74.10-4 Pa.s. 
Ainsi, la caractérisation des phases liquides consiste en la détermination de leurs tensions 
superficielles (statique et dynamique). De plus, dans ce paragraphe vont être successivement 
présentés les résultats relatifs aux Concentrations Micellaires Critiques et aux grandeurs 
caractéristiques d’adsorption (
∞
Γ , K) des phases liquides à base de tensioactifs. 
a) Tensions superficielles (statique et dynamique) 
Les méthodes de mesures des tensions superficielles statiques utilisées sont la lame de 
Wilhelmy et la goutte pendante. Leur principe est basé sur des mesures de tension 
superficielle à l’équilibre d’adsorption c’est-à-dire pour des âges de surface infinis (l’âge de 
surface des bulles formée n’est pas considéré). La tension superficielle statique et les 
caractéristiques chimiques des phases liquides étudiées sont présentées dans le Tableau IV. 7.  
 
Phase liquide 
Concentration [C] 
(mg/l) 
M 
(kg/mol) 
Tension superficielle 
statique σL (mN/m) 
Eau du robinet - 18.10-3 71.8 
1900 39,7 
200 60.4 
110 66.1 
TA anionique 
50 
≅ 382.10-3 
69.7 
2000 27.6 
TA cationique 
110 
≅ 400.10-3 
42.4 
3500 30.4 
TA non ionique 
86 
≅ 700.10-3 
45.1 
 
Tableau IV. 7. Caractérisation des phases liquides étudiées 
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Sur le Tableau IV. 7, la plus faible tension superficielle est obtenue avec la solution aqueuse à 
base de TA cationique (2000 mg/l) et la plus grande avec l’eau du robinet. Nous pouvons 
constater qu’une augmentation de la concentration en TA engendre une décroissance de la 
tension superficielle. De plus, la taille (masse molaire M) des molécules de TA non ionique 
est plus importante que celle des deux autres molécules de TA. 
Les résultats sur la tension superficielle dynamique (Chapitre II, Figure II. 10 et 11) obtenus 
par Loubière (2002) sont considérés pour mieux comprendre le phénomène de la migration 
des molécules de TA sur l’interface d’échange de bulles en formation. Nous pouvons 
constater que la cinétique d’adsorption pour la solution aqueuse de TA anionique est plus 
rapide que celle pour la solution aqueuse de TA cationique et de TA non ionique et que le 
temps nécessaire pour atteindre la tension superficielle en équilibre décroît quand la 
concentration en TA augmente. 
b) Concentration Micellaire Critique (CMC) 
Pour différents types de solutions aqueuses de tensio-actifs, les tensions superficielles 
statiques ont été déterminées pour différentes concentrations en TA. A partir d’une certaine 
concentration, la tension superficielle demeure constante : la solution est saturée en TA et des 
micelles se forment. Cette concentration seuil est appelée Concentration Micellaire Critique 
(CMC) présentée sur le Tableau IV. 8.  
 
Phase liquide 
Concentration 
[C]  
(mg/l) 
CMC 
(mg/l) 
Γ∞ 
(mol/m2)
K 
(m3/mol) Se 
Eau du robinet - - - - 0 
1900 1 
200 0.8 
110 0.6 
TA anionique 
50 
1900 3.52.10-5 6.25 
0.4 
2000 1 
TA cationique 
110 
900 3.49.10-5 90.9 
0.92 
3500 1 
TA non ionique 
86 
400 2.56.10-5 357 
0.97 
 
Tableau IV. 8. Concentration Micellaire Critique et grandeurs caractéristiques d’adsorption 
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La plus petite CMC (≅ 400 mg/l soit 0,6 mmol/l) est obtenue avec le TA non ionique et la 
plus grande (≅ 1900 mg/l soit 5 mmol/l) avec le TA anionique, la CMC du TA cationique 
étant de 900 mg/l (soit 2,3 mmol/l). Ce résultat est cohérent car les macromolécules du TA 
non ionique sont plus grosses que celles du TA anionique (Tableau IV. 1).  
c) Grandeurs caractéristiques d’adsorption 
Dans le Chapitre II, l’approche de Langmuir visant à modéliser l’équilibre d’adsorption des 
molécules de soluté à l’interface gaz-liquide a été présentée. Cette approche se traduit par 
l’équation reprise par Tauzin (1979) : 
)(..)(.., CLogRTKLogRT aaLOL ∞∞ +≈− ΓΓσσ           (IV. 12) 
KC
CKs ee +
==
∞
1Γ
Γ
             (IV. 13) 
A partir de la variation de la tension superficielle reportée en fonction du logarithmique de la 
concentration en TA (Chapitre III, Paragraphe III.2.2.2), il est possible de déterminer la 
concentration superficielle 
∞
Γ  lorsque l’interface est saturée et quand la constante 
d’adsorption à l’équilibre est K. Le Tableau IV. 8 synthétise les grandeurs caractéristiques 
d’adsorption obtenues dans ce travail. Quel que soit le TA, la concentration superficielle à la 
saturation est sensiblement identique. Cependant, les TA étudiés présentent des différences en 
terme de constante d’adsorption K à l’équilibre (définition dans l’équation Eq.II.53). La 
valeur de K est la plus grande pour le TA non ionique et la plus faible pour le TA anionique. 
Ainsi, à l’équilibre, les molécules de TA non ionique ont une affinité vis-à-vis de l’interface 
plus importante que les deux autres TA : la taille plus importante des molécules de TA non 
ionique en est probablement la cause.  
En utilisant les résultats déterminés expérimentalement de K et 
∞
Γ , il est possible de calculer 
la fraction de sites occupés par les molécules de tensio-actifs à l’équilibre (taux de 
recouvrement) se en fonction de la concentration en TA (Tableau IV. 8). Nous pouvons 
constater que la valeur de se augmente avec la concentration en TA et qu’elle est supposée 
égale à 0 dans le cas de l’eau. De plus, la valeurs de se est égale à 1 quand la concentration 
d’étude est supérieure à la valeur de la CMC : la saturation de l’interface est alors atteinte. Ce 
phénomène de saturation de l’interface confirme la très grande affinité des TA pour l’interface 
gaz-liquide. 
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IV.2.1.2 Génération de bulles en présence de tensio-actifs  
 
L’objectif de ce paragraphe est d’évaluer les conséquences de la présence de tensio-actifs sur 
les bulles générées par les distributeurs de gaz de type rigide (R1 et R2) et membrane flexible 
(M1 et N1). Les résultats obtenus seront présentés en terme de taille, de forme de bulles 
générées et de fréquence de formation associée. Ces grandeurs sont mesurées sur des bulles 
détachées de l’orifice et présentes à une hauteur de 10 cm au dessus de l’orifice. 
Notons que la fraction de sites occupés à l’équilibre (taux de recouvrement) se, présentée dans 
le Tableau IV. 8, sera appliquée pour caractériser les différentes phases liquides associées aux 
différentes concentrations en TA.  
a) Diamètre des bulles générées (dB) 
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Figure IV. 46. Diamètre des bulles générées en fonction du débit de gaz injecté pour les 
différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible)(se =0.4, 0.6, 0.8, 0.9, 1)  
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Sur la Figure IV. 46 est reportée la variation du diamètre des bulles détachées en fonction du 
débit de gaz injecté pour les différentes phases liquides. 
Pour les membranes flexibles, quelle que soit la phase liquide, les diamètres de bulles 
augmentent de manière logarithmique avec le débit de gaz injecté. Cette tendance est 
classique pour ce type de distributeur. Ce phénomène était moins marqué sur la Figure IV. 29 
pour la Nouvelle membrane Degrémont N1. Ceci peut provenir d’un changement du diamètre 
de la membrane entre les deux expériences : 6 cm pour la première (Chapitre III, Figure III. 1) 
et 4.5 cm pour la seconde (Chapitre III, Figure III. 17). Cette modification du diamètre de 
membrane pourrait en effet entraîner une modification de l’élasticité de la membrane et donc 
de la taille de bulles générées.  
¾ Pour des faibles débits de gaz (QG < 1 ml/s), les diamètres de bulles sont largement 
réduits par la présence des TA dans le cas de la membrane N1, mais ils sont proches 
pour la membrane M1. Les tendances obtenues peuvent se résumer par : dB (TA non 
ionique) < dB (TA anionique) < dB (TA cationique) ≅ dB (Eau). Ce résultat démontre 
les limites de la notion de tension superficielle statique : les plus petites bulles ne sont 
pas générées dans le liquide de plus faible σL statique (TA cationique). Selon Loubière 
(2002), les faibles vitesses de migration associées aux TA cationiques limitent son 
action sur le diamètre des bulles formées. Nous pouvons donc considérer que 
l'équilibre entre la force de tension superficielle, intégrant la tension superficielle 
dynamique, et la force d’Archimède pendant la croissance de la bulle et au 
détachement, devient alors essentiel pour prendre en considération la génération de 
bulles dans cette zone. 
¾ Pour des débits de gaz importants (QG > 1 ml/s), la réduction de diamètre de bulles 
suit l’ordre : dB (TA non ionique) ≤ dB (TA cationique) < dB (TA anionique) < dB 
(Eau). La différence en terme de bulles générées correspond aux valeurs de la tension 
superficielle statique présentée dans le Tableau IV. 7. En fait, dans cette gamme de 
débits de gaz, le diamètre de bulle n'est plus contrôlé par le bilan des forces au 
détachement, mais plutôt par la puissance dissipée dans la phase liquide qui 
conditionne les phénomènes de rupture et de coalescence de bulle régis, côté physico-
chimie, par la loi de LAPLACE. 
Pour la taille de bulles générées par les deux distributeurs rigides (Figure IV. 46.c et d), quelle 
que soit la phase liquide, la variation du diamètre des bulles en fonction du débit de gaz reste 
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approximativement constante. De plus, la taille de bulle obtenue par l’orifice rigide R1 est 
plus petite que celle obtenue par l’orifice rigide R2 de plus grand diamètre. En présence de 
tensio-actifs, les bulles générées ont une taille inférieure aux bulles générées dans l’eau ; cet 
effet devient moins visible quand le débit de gaz augmente. Les tendances obtenues peuvent 
se résumer par : dB (TA non ionique) ≤ dB (TA cationique) < dB (TA anionique) < dB (Eau). 
Ces résultats correspondent à la tension superficielle statique et à la puissance dissipée dans la 
phase liquide comme précédemment expliqué dans le cas de la membrane flexible (QG>1 
ml/s).  
 
Quel que soit le type de distributeur de gaz, pour un débit de gaz donné, la taille des bulles est 
relative au type de distributeur, à la nature du tensio-actif et à sa concentration. Aux faibles 
débits de gaz, la tension superficielle dynamique conditionne la taille des bulles formée, aux 
débits de gaz plus élevés, la taille des bulles dépend de la tension superficielle statique. Dans 
la plupart des cas, pour des débits de gaz équivalents, les distributeurs de gaz de type rigide 
conduisent à la formation de bulles plus grosses. 
b) Fréquence des bulles générées (fB) 
La mesure du débit de gaz par le débitmètre à bulles de savon permet à partir du volume 
calculé d’une bulle de déterminer la fréquence de formation fB. La Figure IV. 47 présente les 
évolutions de la fréquence de formation de bulles déterminée par l’équation III. 8 en fonction 
du débit de gaz et pour les différentes phases liquides.  
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Figure IV. 47. Fréquence de formation de bulles en fonction du débit de gaz injecté  pour les 
différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
Sur la Figure IV. 47, pour les distributeurs de type flexible (a et b), quelle que soit la phase 
liquide, la fréquence de formation de bulles est variable avec le débit de gaz injecté dans le 
cas de la membrane M1, elle reste approximativement constante pour la membrane N1. En 
présence de TA, les fréquences de formation de bulles obtenues sont bien supérieures à celles 
de l’eau. Globalement, la tendance suivante peut être dégagée : fB (TA non ionique) > fB (TA 
cationique) > fB (TA anionique) > fB (Eau). 
Dans le cas des distributeurs rigides Figure IV. 47 (c et d), quelle que soit la phase liquide, les 
fréquences de formation de bulles augmentent légèrement avec le débit de gaz injecté. Les 
valeurs de fB obtenues avec l’orifice rigide R2 sont plus petites que celles obtenues avec 
l’orifice rigide R1. L’ordre des fréquences de formation en fonction du TA est identique à 
celui de la membrane flexible.  
 Quelles que soient les conditions opératoires de fonctionnement, les fréquences de formation 
de bulles sont, de part le calcul, inversement proportionnelles aux diamètres des bulles. 
c) Déformation de bulles générées (Excentricitéχ) 
Sur les Figures IV. 48 et 49 sont reportées les variations de l’excentricité des bulles détachées 
en fonction du débit de gaz, pour les différentes phases liquides. Les excentricités considérées 
ont été mesurées sur des bulles observées à 10 cm de l’orifice ; elles sont déterminées par le 
rapport de la largeur sur la hauteur des bulles générées (Chapitre III, Eq.III.6). 
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Figure IV. 48. Excentricités des bulles en fonction du débit de gaz pour les différentes phases 
liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
Quelle que soit la phase liquide, les excentricités des bulles générées par la membrane flexible 
demeurent voisines de celles de l’eau pour les faibles débits de gaz (0,45 à 1 ml/s) : elles sont 
comprises entre 1.2 et 1.4. Ensuite, l’excentricité des bulles commence à augmenter avec le 
débit de gaz injecté et un changement très net est obtenu quand le débit de gaz QG devient 
supérieur à 1.5 ml/s. Pour la membrane, les diamètres de bulle correspondant à cette gamme 
de débit, sont compris entre 1.5 et 3.5 mm (Figure IV. 46). Leur variation est due à 
l’augmentation de la taille des pores avec le débit, les valeurs d’excentricité constatées 
proviennent donc d’une modification des effets d’inertie et de la vitesse d’ascension des 
bulles qui déforment une bulle de la sphère à l’ellipsoïde. Dans le cas du distributeur rigide, la 
taille des bulles ne varie pas avec le débit de gaz, les vitesses d’ascension des bulles et les 
effets d’inertie restent alors constants, les excentricités sont approximativement constantes sur 
toute la gamme de débit de gaz étudiée. 
En présence de TA, l’excentricité des bulles générées est globalement inférieure à celle 
obtenue dans l’eau. Pour les faibles débits de gaz et les différentes phases liquides étudiées, 
les différences observées relatives à la membrane flexible sont moins prononcées que celles 
relatives au distributeur rigide. En effet l’effet des tensio-actifs est d’autant plus marqué que 
les bulles générées par les distributeurs sont grosses. L’introduction de TA permet la 
génération de bulles certes plus petites, mais également plus sphériques. Ces résultats 
confirment qu’une bulle générée dans un système pur a plus de chance d’être déformée que 
dans un système contaminé.  
 
        IV. Résultats et discussions : Influence de la physico-chimie sur la génération de bulle et leur devenir  
 179
IV.2.1.3 Hydrodynamique de bulles générées et aire interfaciale 
 
Dans cette partie, l’objectif est de présenter les effets des tensio-actifs sur l’hydrodynamique 
de bulles générées (vitesse d’ascension et coefficient de traînée) et sur l’aire interfaciale 
d’échange développée par les distributeurs de gaz de type rigide (R1 et R2) et flexible (M1 et 
N1) pour les différents débits de gaz et les différents taux de recouvrement se (Tableau IV. 8). 
a) Vitesse d’ascension des bulles générées (UB) 
Grâce à la caméra rapide Leutron, pour des fréquences de capture élevées, la bulle peut être 
suivie au cours de son déplacement ; la distance parcourue ramenée au temps associé au 
nombre d’images permet alors de calculer la vitesse d’ascension de la bulle.  
La Figure IV. 49 présente les évolutions de la vitesse d’ascension de bulles (mesurée à 10 cm 
de l’orifice) en fonction du diamètre de bulles générées par les distributeurs de type rigide et 
flexible pour les différentes phases liquides. Loubière (2002) a montré qu’à cette hauteur, soit 
500 ms après le détachement, les bulles générées par les distributeurs rigides et flexibles 
atteignent leur vitesse terminale d’ascension. Les valeurs de UB correspondant au système pur 
et contaminé obtenues expérimentalement par Grace & Wairegi (1986) (Chapitre II, 
paragraphe II.2.3.2) sont présentées.   
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Figure IV. 49. Vitesse d’ascension de bulles en fonction du diamètre de bulles  pour les 
différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
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D’après la Figure IV. 49, pour les petites tailles de bulles générées (dB < 1.75 mm), la vitesse 
d’ascension des bulles augmente avec le diamètre de bulle, puis à partir de dB = 2 mm, UB 
commence à diminuer jusqu’à atteindre un palier correspondant à UB  ≅  20 cm/s. 
Les vitesses d’ascension de bulles obtenues dans l’eau sont plus grandes que celles obtenues 
en présence de tensio-actifs. Les variations de UB les plus importantes sont trouvées pour des 
diamètres de bulles compris entre 1.5 et 3.5 mm, soit pour l’intervalle de diamètre de bulles 
correspondant au changement de la forme de bulles (de la forme sphérique à la forme 
ellipsoïdale) précédemment présentées sur la Figure IV. 48.  
 
En comparaison avec le diagramme de Grace & Wairegi (1986), nous pouvons constater que 
les vitesses d’ascension de bulles obtenues dans ce travail sont comprises entre les valeurs de 
UB correspondant au système pur et contaminé. Dans le cas de l’eau du robinet, les vitesses de 
bulles sont plus petites que celles obtenues dans le cas du système pur. Cette sous-estimation 
est probablement associée à la qualité imparfaite de l’eau du robinet utilisée dans ce travail. 
b) Coefficient de traînée (CD) 
Dans ce travail, le coefficient de traînée est calculé à partir de l’équilibre entre la force 
d’Archimède et la force de traînée défini par : 
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La Figure IV. 50 présente les évolutions du coefficient de traînée en fonction du nombre de 
Reynolds pour les distributeurs de type rigide et flexible et pour les différentes phases 
liquides. De plus, les valeurs de CD obtenues seront comparées avec celles correspondant aux 
bulles générées dans l’eau pure et contaminée (Chapitre II, Figure II. 16). Dans ce travail, ces 
valeurs représentées en pointillés sur le graphe, sont calculées respectivement à partir de la 
vitesse d’ascension de bulles correspondant au système pur et contaminé (Grace & Wairegi, 
1986).   
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Figure IV. 50. Coefficient de traînée en fonction du nombre de Reynolds pour les différentes 
phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
D’après la Figure IV. 50, une diminution des coefficients de traînée est observée jusqu’à un 
nombre de Reynolds de 370. Ensuite, une augmentation progressive est observée : elle 
correspond à la diminution de la circulation interne de la bulle. 
En présence de TA, les coefficients de traînée sont supérieurs à ceux obtenus dans l’eau. Ces 
résultats proviennent de la modification de l’interface de la bulle due à l’accumulation des 
molécules de tensio-actifs à l’interface. De plus, l’effet des TA le plus important est obtenu 
pour des nombres de Reynolds compris entre 300 et 1000 soit pour un diamètre de bulles 
générées compris entre 1.5 et 3.5 mm. Ces résultats soulignent l’importance du changement 
de la forme de bulles qui modifie non seulement la vitesse d’ascension mais aussi le 
coefficient de traînée associée. 
De façon générale, les coefficients de traînée obtenus dans ce travail sont compris entre les 
valeurs de CD obtenues pour la bulle pure et contaminée et des tendances similaires sont 
observées.  
c) Aire interfaciale (a) 
L’installation expérimentale utilisée est celle décrite sur la Figure III. 17. De ce fait, la taille 
des bulles dB, la fréquence de la formation fB et la vitesse d’ascension UB déterminées 
expérimentalement en régime de bulle sont utilisées pour calculer l’aire interfaciale (Chapitre 
III, paragraphe III.1.4.1).  
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La Figure IV. 51 présente l’évolution de l’aire interfaciale en fonction du débit de gaz et pour 
les différentes phases liquides. 
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Figure IV. 51. Aire interfaciale en fonction du débit de gaz injecté  pour les différentes phases 
liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
D’après la Figure IV. 51, quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide, l’aire 
interfaciale augmente avec le débit de gaz injecté. De plus, les valeurs de a dépendent du type 
de distributeur de gaz utilisé : les aires interfaciales obtenues avec la membrane flexible sont 
plus importantes que celles obtenues avec le distributeur rigide. 
En présence de TA, les aires interfaciale générées sont supérieures à celles obtenues dans 
l’eau. De plus, nous pouvons souligner que l’aire interfaciale dépendant de la concentration 
en TA sera reliée au taux de recouvrement se : pour un débit de gaz et une phase liquide 
donnée, les valeurs de a obtenues avec se = 1 sont plus importantes que celles obtenues avec 
le plus faible se. De façon générale, les variations de l’aire interfaciale sont directement reliés 
aux variations de dB, fB et UB précédemment présentées. 
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IV.2.1.4 Synthèse des résultats sur l’influence des tensio-actifs 
 
Le Tableau IV. 9 présente les résultats concernant l’effet des TA sur la génération de bulles, 
sur l’hydrodynamique de bulles générées et sur l’aire interfaciale associée pour les deux 
distributeurs de gaz (rigide et flexible) et pour les différentes phases liquides. Les valeurs du 
taux de recouvrement se sont précisées pour apporter une caractérisation supplémentaire des 
différentes phases liquides. 
 
Génération de bulles Hydrodynamique de bulles générées 
Aire 
interfacialeType se (-) Distributeurs dB  
(mm) 
fB  
(Hz) 
X  
(-) 
UB 
(cm/s) 
CD  
(-) 
a  
(m-1) 
Rigide 4.5-5.9 16-40 ≅ 1.6 2.2-8.1 
Ea
u 
0 
Flexible 1.1-6.8 ≅ 45 1.30-1.75 
15.2-25.1 0.4-1.68 
3.1-11.2 
Rigide 4.1-5.4 19-46 ≅ 1.4 2.4-8.2 
0.4 
Flexible 1.1-6.2 ≅ 50 1.25-1.65 
14.5-23.0 0.81-1.7 
3.2-11.6 
Rigide 4.0-5.1 21-49 ≅ 1.3 2.6-8.4 
0.6 
Flexible 1.1-6.1 ≅ 58 1.22-1.55 
14.5-22.0 0.84-1.73 
3.5-11.8 
Rigide 3.8-5.0 24-51 ≅ 1.3 2.6-8.4 
0.8 
Flexible 1.0-6.0 ≅ 62 1.21-1.5 
14.0-21.5 0.87-1.75 
3.5-11.8 
Rigide 3.5-5.9 27-58 ≅ 1.25 2.7-8.6 
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1 
Flexible 1.0-5.8 ≅ 65 1.20-1.45 
14.0-21.0 0.92-1.80 
3.9-12.0 
Rigide 3.5-4.4 23-56 ≅ 1.4 2.9-8.6 
0.9 
Flexible 1.1-5.0 ≅ 72 1.31-1.42 
14.2-22.0 0.90-1.80 
3.8-11.9 
Rigide 3.1-4.3 39-61 ≅ 1.4 3.6-9.0 
T
A
 c
at
io
ni
qu
e 
1 
Flexible 1.0-4.0 ≅ 82  1.20-1.35 
14.0-20.5 0.96-1.85 
3.7-13.7 
Rigide 3.3-4.4 38-65 ≅ 1.3 3.7-10.5 
0.97 
Flexible 1.2-3.6 ≅ 90 1.21-1.40 
14.3-21.0 0.94-1.80 
3.8-13.7 
Rigide 3.0-4.3 47-95 ≅ 1.3 3.9-14.1 
TA
 n
on
 io
ni
qu
e 
1 
Flexible 1.0-3.1 ≅ 115 1.20-1.35 
14.0-20.1 0.98-1.85 
4.0-14.3 
 
Tableau IV. 9.  Synthèse des résultats sur l’influence de tensio-actifs  
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D’après le Tableau IV. 9, selon les différentes phases liquides étudiées, les phénomènes de 
génération de bulles sont fondamentalement différents entre les deux types de distributeurs de 
gaz, en terme de bulles générées et d’hydrodynamique. De tels résultats soulignent l’influence 
des TA sur l’aire interfaciale générée, ils montrent donc dès maintenant qu’ils auront des 
conséquences directes sur le transfert de matière. 
 IV.2.2 Micro-oxygénation du vin 
Afin de connaître et maîtriser correctement l’apport d’oxygène dans des procédés de 
vinification, l’objet de l’étude est, dans un premier temps, de caractériser physiquement un 
distributeur en céramique poreuse utilisé dans la micro-oxygénation du vin, pour ensuite 
étudier ses performances en terme de génération de bulles (taille, distribution de taille, 
fréquence de génération et aire interfaciale associée). Enfin, ce type de distributeur sera 
comparé avec les distributeurs classiques de type « rigide et flexible » précédemment 
présentés.  
L’influence de la tension superficielle du vin (blanc et rouge) sur la génération de bulles et 
donc sur l’aire interfaciale sera particulièrement analysée.     
 
IV.2.2.1 Distributeur de type céramique utilisé pour la micro-oxygénation du vin 
 
Dans ce travail, le distributeur de gaz « micro-oxygénation » a été connecté au pilote de 
laboratoire (Chapitre III, Figure III. 1). Pour représenter du vin, la phase liquide utilisée est 
une solution alcoolique à 12% amenée à pH=3.2 par ajout d’acide tartrique. Sa tension 
superficielle est de 54 mN/m. 
Les résultats obtenus avec cette solution d’alcool seront comparés à ceux obtenus avec de 
l’eau.  
a) Perte de charge en fonction du débit de gaz 
Sur la Figure IV. 52 est reportée la variation de la perte de charge ∆P à travers l’orifice en 
fonction du débit de gaz QG pour l’eau et la solution alcoolique. 
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Figure IV. 52. Perte de charge en fonction du débit de gaz injecté pour l’eau et la solution 
d’alcool (Micro-oxygénation)  
 
D’après la Figure IV. 52, les résultats montrent que les pertes de charge créées par le 
distributeur varient de manière logarithmique en fonction du débit de gaz. Ce graphique se 
compose de deux parties. Dans la première partie, c'est-à-dire pour de faibles débits de gaz, 
une tendance croissante est observée. Ceci peut être expliqué par le fait qu'un débit croissant 
implique un nombre croissant de pores utilisés.  
Dans les mêmes conditions de débit de gaz, la perte de charge obtenue avec de l’eau est 
supérieure à celle obtenue avec la solution alcoolique. Ceci est confirmé par la mesure des 
pertes de charge critiques ∆PC : ∆PC = 425 mbars pour l'eau et ∆PC = 305 mbars pour l’alcool. 
L’affinité physico-chimique du poreux vis à vis de l’eau accentue la pénétration dans les 
pores et contribue à leur colmatage. Selon σL eau > σL alcool, la force de cohésion moléculaire 
obtenue dans le cas de l’eau est plus grande que celle obtenue dans le cas de l’alcool. Plus 
d’énergie est donc exigée pour générer des bulles par un pore. 
b) Taille et fréquence de bulles générées  
Dans cette partie, l’objectif est de caractériser les bulles générées et la fréquence de formation 
associée, obtenues pour ce type de distributeur. Du fait du faible contraste des images 
obtenues, le logiciel de traitement d’image ne parvient pas ici à déterminer le contour des 
bulles. Les diamètres de bulles considérés sont donc déterminés manuellement à partir de la 
mesure de la largeur et de la hauteur des bulles (définis par l’équation Eq. III.6 et calculés à 
partir d’une centaine de bulles détachées) capturées par la caméra. 
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Les Figures IV. 53 et 54 présentent respectivement l’évolution du diamètre de bulles et de la 
fréquence de la formation associée en fonction du débit de gaz injecté pour l’eau et la solution 
alcoolique. 
Les excentricités des bulles mesurées à 10 cm de l’orifice sont également reportées sur la 
Figure IV. 53 pour chaque diamètre de bulles et débit de gaz.     
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Figures IV. 53 et 54.  Diamètre de bulles et fréquence de la formation en fonction du débit de 
gaz injecté pour l’eau et la solution d’alcool (Micro-oxygénation) 
 
Dans le cas de la solution alcoolique, la taille des bulles diminue quand le débit de gaz 
augmente. Elle passe de 0,3 mm à 0,2 mm lorsque le débit de gaz passe de 0,01 à 0,07 ml/s. 
Par augmentation du débit de gaz, le décolmatage des pores est obtenu, les pores de petite 
taille sont plus nombreux à fonctionner, ils contribuent à la formation de bulles de taille plus 
petite. Cependant, ce comportement propre aux membranes de filtration, n’est pas retrouvé 
dans le cas de l’eau. En effet, avec l’eau, le diamètre des bulles générées augmente avec le 
débit de gaz, il passe ainsi de 0,45 mm à 0,7 mm lorsque le débit passe de 0,0025 à 0,052 
ml/s. Si les pores du distributeur céramique se comportent comme ceux des orifices rigides, à 
débit constant, l’augmentation de la tension superficielle dans le cas de l’eau conduit de façon 
logique à une augmentation de la taille des bulles formées. 
 De façon générale, les diamètres des bulles les plus faibles et donc les fréquences de 
formation les plus importantes sont obtenus avec la solution alcoolique.  
Concernant les fréquences de formation associées, quelles que soient les phases liquides 
étudiées, elles augmentent avec le débit de gaz injecté comme classiquement observé avec le 
distributeur de type rigide. Les plus petites valeurs d’excentricité χ sont obtenues avec la 
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solution alcoolique qui présente les plus petites bulles ; ces excentricités sont proches de 1 
avec de l’alcool et de 1.2 avec de l’eau. En conséquence, nous pouvons constater que la forme 
des bulles générées par ce type du distributeur est approximativement sphérique.    
c) Hydrodynamique des bulles générées 
Les évolutions de la vitesse d’ascension des bulles (UB) en fonction du diamètre de bulles et 
celles du coefficient de traînée (CD) en fonction du nombre de Reynolds sont montrées 
respectivement sur les Figure IV. 55 et 56.  
De plus, les valeurs de UB et CD obtenues expérimentalement sont comparées à celles 
correspondant aux valeurs théoriques obtenues pour des bulles générées dans de l’eau pure et 
dans de l’eau contaminée (Chapitre II, paragraphe II.2.3.2).   
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Figures IV. 55 et 56. Vitesse d’ascension de bulles en fonction du diamètre de bulles et 
coefficient de traînée en fonction du nombre de Reynolds pour l’eau et la solution alcool 
(Micro-oxygénation) 
 
D’après les Figures IV. 55 et 56, la vitesse d’ascension des bulles augmente avec le diamètre 
de bulle alors que le coefficient de traînée se met à décroître de manière très rapide quand le 
nombre de Reynolds augmente (dB augmente). Les valeurs de UB obtenues pour la solution 
alcoolique sont plus petites que celles obtenues pour l’eau, des variations inverses sont 
observées en terme de valeurs de CD.  
De plus, les valeurs de UB et de CD obtenues dans ce travail sont en accord avec les valeurs 
théoriques. Nous pouvons donc ainsi constater que de faibles différences, peu significatives, 
apparaissent entre les bulles générées dans le système pur et contaminé pour les bulles de 
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petite taille (plus sphérique) : ceci est cohérent avec les excentricités des bulles qui sont dans 
ce cas proches de 1 (Figure IV. 53).  
d)  Performance du distributeur (aire interfaciale et puissance dissipée)  
Afin de déterminer l’aire interfaciale (Chapitre III, paragraphe III.1.4.1), les résultats obtenus 
expérimentalement de la taille des bulles dB, de la fréquence de la formation fB et de la vitesse 
d’ascension UB sont utilisés en considérant le même volume liquide observé dans 
l’installation expérimentale décrite sur la Figure III. 17. La puissance dissipée (Chapitre III, 
équation III. 19) est calculée à partir des pertes de charges ∆P et des débits de gaz associés 
QG. 
Les Figures IV. 57 et 58 présentent respectivement l’évolution de l’aire interfaciale en 
fonction du débit de gaz injecté et de la puissance dissipée pour l’eau et la solution alcoolique.  
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Figures IV. 57 et 58.  Aire interfaciale en fonction du débit de gaz et de la puissance dissipée 
pour l’eau et la solution alcoolique (Micro-oxygénation) 
 
D’après les Figures IV. 57 et 58, quelle que soit la phase liquide, l’aire interfaciale augmente 
avec le débit de gaz et la puissance dissipée. Les valeurs de a obtenues pour la solution 
alcoolique sont beaucoup plus importantes que celles obtenues pour l’eau : cette observation 
montre que les effets de la fréquence de la formation sur l’aire interfaciale sont plus 
prononcés que ceux de la taille des bulles générées. 
Pour une valeur de la puissance dissipée, les plus petites aires interfaciales sont obtenues dans 
le cas de l’eau et les plus grandes dans le cas de l’alcool.   
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e) Synthèse des résultats obtenus avec le distributeur de type céramique utilisé pour la 
micro-oxygénation du vin  
Le Tableau IV. 10 présente la synthèse des résultats obtenus avec le distributeur de type 
céramique en terme de perte de charge, de génération de bulles, d’hydrodynamique de bulles 
générées et de performances associées pour les différentes phases liquides.  
 
 
Tableau IV. 10. Synthèse des résultats obtenus avec le distributeur de type céramique utilisé 
pour la micro-oxygénation du vin 
 
D’après le Tableau IV. 10, nous pouvons constater que ce distributeur « micro-oxygénation » 
génère des bulles de très petites tailles (fréquence de la formation très importante) et donc 
permet d’augmenter considérablement les performances en terme d’aire interfaciale 
d’échange pour le transfert d’oxygène dans les processus de vinification.  
Même si ces résultats doivent être complétés, ils révèlent dès à présent l’intérêt de ce type de 
distributeur en terme d’aire interfaciale. Cependant, des problèmes liés à une sur-oxygénation 
locale et un mauvais contrôle de la quantité d’oxygène transféré transparaissent . De plus, les 
inconvénients en terme de consommation énergétique élevée et en terme de problèmes 
d'encrassement des pores par des particules peuvent être observés avec ce type du distributeur. 
De ce fait, il est pourrait être intéressant d’utiliser le distributeur de type membrane flexible 
qui génère des valeurs d’aire interfaciale intéressantes sans être confronté aux problèmes 
d’encrassement des pores dans le temps.  
Du point de vue de notre étude, visant la dissociation des valeurs de kl et de a dans du vin, le 
distributeur de gaz de type « membrane flexible avec un seul pore » sera retenu pour 
continuer le travail avec du vin blanc et du vin rouge. En effet, ce distributeur permet 
d’obtenir des images de bulles plus claires (Figures IV. 59 et 60) et d’accéder correctement au 
calcul de la valeur locale de l’aire interfaciale d’échange. 
Perte de 
charge Génération de bulles Hydrodynamique Performances Phase Liquide 
 ∆P 
(mbars)
dB 
(mm) 
χ 
(-)
fB 
(Hz) 
UB 
(cm/s) 
CD 
(-) 
a 
(m-1) 
PG/Vtotal 
(W/m3) 
eau 600 - 1000 0.42 – 0.72 ≅ 1.14 0 - 300 6.5 - 11 0.9 - 1.5 0.1 - 0.9 0.1 - 8.3 
alcool 400 – 800 0.21 – 0.28 ≅ 1.05 400 - 14000 2.5 - 4.2 3.5 – 6.1 1.2 - 20 0.4 - 8.1 
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Figures IV. 59 et 60.  Images des bulles générées respectivement par la Micro-oxygénation et 
la membrane flexible avec un seul pore 
 
La dissociation des valeurs de l’aire interfaciale (a) et du coefficient de transfert de matière 
côté liquide (kL) réalisée à partir des coefficients volumiques de transfert de matière (kLa) sera 
dans ce cas optimale. 
 
IV.2.2.2 Influence de la tension superficielle du vin (blanc et rouge)  
 
L’installation expérimentale et les méthodes de mesure de la tension superficielle statique 
utilisées pour l’étude des tensio-actifs sont reprises dans cette partie. En régime de bulle, la 
Nouvelle membrane Degrémont avec un seul pore (N1) a été choisie afin d’obtenir une 
précision élevée sur la détermination de l’aire interfaciale.   
a) Caractérisation des phases liquides étudiées  
Les méthodes de mesures des tensions superficielles statiques et du dioxyde de soufre SO2 
présent dans le vin présentées dans le Chapitre III sont utilisées ici afin de caractériser les vins 
(blanc et rouge) retenus dans ce travail. La tension superficielle statique et la concentration en 
dioxyde de soufre (total, libre et combinée) des vins étudiés sont présentées dans le Tableau 
IV. 11. Les valeurs de masses volumiques et de viscosités sont celles obtenues par Kosmerl et 
al. (2000).   
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Phase liquide Tension superficielle statique Dioxyde de soufre (SO2) 
Type ρL (kg/m3) 
µL 
(Pa.s) 
σL 
(mN/m) 
Total  
(mg/l) 
Libre  
(mg/l) 
Combiné 
(mg/l) 
Vin blanc 55 72 11 61 
Vin rouge 
998 1.51.10-3 
60 57 13 44 
 
Tableau IV. 11. Caractérisation des vins (blanc et rouge) étudiées 
 
Sur le Tableau IV. 11, la plus faible tension superficielle est obtenue avec le vin blanc et la 
plus grande avec le vin rouge. La législation française a fixé à 450 mg/l la concentration 
maximale en SO2 totale dans le vin. Nous pouvons constater que les vins étudiés sont loin 
d’atteindre cette valeur maximale. Le vin rouge est moins concentré en dioxyde de soufre que 
le vin blanc. De plus, la quantité de SO2 libre correspond respectivement à 18% et 30% du 
SO2 total dans le cas du vin blanc et du vin rouge. 
b) Génération de bulles dans du vin (blanc et rouge) 
Dans ce paragraphe, les effets de la tension superficielle du vin sur la génération de bulles 
seront présentées en terme de taille, de forme de bulles générées et de fréquence de formation 
associée. Les résultats obtenus seront également comparés avec ceux obtenus dans le cas de 
l’eau. 
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Figure IV. 61. Diamètre des bulles générées en fonction du débit de gaz pour les vins blanc 
 et rouge (membrane flexible N1) 
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Sur la Figure IV. 61 est reportée la variation du diamètre des bulles détachées en fonction du 
débit de gaz injecté pour les différentes phases liquides. 
Quelle que soit la phase liquide, le diamètre des bulles augmente avec le débit de gaz injecté 
comme normalement trouvé avec le distributeur de type « membrane flexible ».  
Pour un débit de gaz donné, les tendances obtenues peuvent se résumer par : dB (vin blanc) < 
dB (vin rouge) < dB (Eau). Nous pouvons constater que la différence en terme de bulles 
générées correspond aux valeurs de la tension superficielle statique : σL (vin blanc) < σL (vin 
rouge) < σL (Eau). Ces résultats montrent l’importance de la tension superficielle des liquides 
sur la taille de bulles formées.    
Fréquence des bulles générées (fB) 
La Figure IV. 62 présente les évolutions de la fréquence de formation de bulles déterminée 
par l’équation III. 12 en fonction du débit de gaz et pour les différentes phases liquides.  
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Figure IV. 62. Fréquence de formation des bulles en fonction du débit de gaz injecté  pour les 
vins blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
D’après la Figure IV. 62, trois différents comportements sont observés. Dans le cas de l’eau, 
la fréquence de formation des bulles reste constante sur toute la gamme de débit de gaz testé. 
Elle varie puis devient approximativement constante avec le débit de gaz injecté dans le cas 
du vin rouge. Pour la fréquence obtenue avec le vin blanc, une courbe en cloche est observée 
avec un maximum vers QG = 2 ml/s. 
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La plus grande fréquence de formation est obtenue avec le vin blanc et la plus petite avec 
l’eau. Globalement, la tendance suivante peut être dégagée : fB (vin blanc) > fB (vin rouge) > 
fB (Eau). Ces résultats montrent que les valeurs de fB sont inversement proportionnelles au 
diamètre de bulles générées. 
Déformation des bulles générées (Excentricité χ) 
Sur la Figure IV. 63 sont reportées, pour les différentes phases liquides, les variations de 
l’excentricité des bulles détachées en fonction du débit de gaz. Les excentricités mesurées à 
10 cm de l’orifice sont déterminées par le rapport de la largeur sur la hauteur des bulles 
générées (Chapitre III, Eq.III.6). 
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Figures IV. 63. Excentricités des bulles en fonction du débit de gaz pour les vins blanc et 
rouge (membrane flexible N1) 
 
Dans le cas du vin blanc et du vin rouge, les excentricités des bulles sont comprises entre 1.2 
et 1.5. Elles demeurent voisines de celles de l’eau pour les faibles débits de gaz, mais des 
différences significatives sont observées quand le débit de gaz augmente. Les excentricités 
des bulles générées sont globalement inférieures à celles obtenues dans l’eau.  
Nous pouvons constater que la diminution de la tension superficielle permet la génération de 
bulles plus petites, donc plus sphériques.  
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c) Hydrodynamique des bulles générées  
L’hydrodynamique des bulles générées (vitesse d’ascension et coefficient de traînée) et l’aire 
interfaciale obtenue dans le cas du vin seront présentées et comparées avec celles obtenues 
dans le cas de l’eau. 
Vitesse d’ascension de bulles générées (UB) 
La Figure IV. 64 présente les évolutions de la vitesse d’ascension des bulles (mesurées à 10 
cm de l’orifice) en fonction du diamètre des bulles générées pour les différentes phases 
liquides. De plus, les résultats obtenus expérimentalement seront comparés avec la vitesse 
d’ascension des bulles dans le système pur et contaminé (Grace & Wairegi, 1986). 
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Figure IV. 64. Vitesse d’ascension de bulles en fonction du diamètre de bulles pour les vins 
blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
Pour les petites tailles de bulles générées, les vitesses d’ascension de bulles obtenues dans le 
cas du vin augmentent avec le diamètre de bulles et deviennent approximativement constantes 
quand la taille de bulles devient supérieure à 3 mm. En considérant les deux types de vin, les 
valeurs de la vitesse d’ascension sont proches et présentent les mêmes tendances. De plus, les 
vitesses d’ascension de bulles dans du vin sont légèrement plus petites que celles obtenues 
dans de l’eau. Nous pouvons constater qu’il y a peu d’effet de la tension superficielle du vin 
sur la vitesse d’ascension des bulles. 
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Les vitesses d’ascension des bulles obtenues dans ce travail sont comprises entre les valeurs 
de UB correspondant au système pur et contaminé du diagramme de Grace & Wairegi (1986).  
Coefficient de traînée (CD) 
La Figure IV. 65 présente les évolutions du coefficient de traînée calculé par l’équation IV. 14 
en fonction du nombre de Reynolds pour les différentes phases liquides. De plus, les valeurs 
de CD obtenus sont comparées avec celles correspondant aux bulles générées dans l’eau pure 
et contaminée. 
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Figure IV. 65. Coefficient de traînée en fonction du nombre de Reynolds pour les vins blanc et 
rouge (membrane flexible N1) 
 
Dan le cas du vin, les coefficients de traînée diminuent puis augmentent quand le nombre de 
Reynolds atteint 240 : ceci correspond à la diminution de la circulation interne de la bulle. De 
plus, ils sont supérieurs à ceux obtenus dans le cas de l’eau : ces résultats montrent qu’il y a 
un effet de la tension superficielle du vin sur la nature de l’interface de la bulle ce qui induit 
une augmentation du coefficient de traînée CD. 
De plus, les coefficients de traînée obtenus dans ce travail sont compris entre les valeurs de 
CD obtenues pour des bulles pure et contaminée. 
Aire interfaciale 
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Afin de déterminer la valeur de l’aire interfaciale générée par la membrane N1 dans le cas des 
vins blanc et rouge, la taille des bulles dB, la fréquence de la formation fB et la vitesse 
d’ascension UB précédemment présentées sont utilisées (Chapitre III, paragraphe III.1.4.1).  
La Figure IV. 66 présente l’évolution de l’aire interfaciale en fonction du débit de gaz, pour 
les différentes phases liquides. 
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Figure IV. 66. Aire interfaciale développée en fonction du débit de gaz injecté pour les vins 
blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
D’après la Figure IV. 66, quelle que soit la phase liquide, l’aire interfaciale augmente avec le 
débit de gaz injecté. Les tendances peuvent se résumer par : a (vin blanc) > a (vin rouge) > a 
(Eau). Ces résultats montrent que les valeurs de a sont inversement proportionnelles au 
diamètre des bulles générées, mais proportionnelle avec la fréquence de la formation de 
bulles. De plus, l’effet de la vitesse d’ascension des bulles est faible sur la détermination de 
l’aire interfaciale.  
Ces observations confirment l’importance de la tension superficielle du vin sur l’aire 
interfaciale d’échange dans le transfert d’oxygène et donc dans les processus de vinification. 
 
IV.2.2.3 Synthèse des résultats sur l’influence de la tension superficielle du vin 
 
Le Tableau IV. 12 présente les résultats concernant l’effet la tension superficielle du vin sur la 
génération de bulles, sur l’hydrodynamique de bulles générées et sur l’aire interfaciale 
associée pour les différentes phases liquides (eau, vin blanc et vin rouge).  
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Phase liquide Génération de bulles Hydrodynamique  Aire interfaciale 
Type σL statique (mN/m) 
dB 
(mm) 
fB 
(Hz) 
X 
(-) 
UB 
(cm/s) 
CD 
(-) 
a 
(m-1) 
Eau 72 1.1-6.8 ≅ 15 1.30-1.75 17.7-23.1 0.50-1.68 2.3-11.2 
Vin blanc 55 1.5-3.5 ≅ 90 1.21-1.52 17.1-22.3 0.65-1.17 4.7-23.2 
Vin rouge 60 1.6-3.8 ≅ 250 1.27-1.58 18.0-22.4 0.68-1.31 5.1-21.8 
 
Tableau IV. 12.  Synthèse des résultats sur l’influence de la tension superficielle du vin  
 
D’après le Tableau IV. 12, les effets de la tension superficielle du vin sont observés en terme 
de génération de bulles, d’hydrodynamique et d’aire interfaciale associée. De tels résultats 
auront des conséquences sur les phénomènes de transfert et de consommation de l’oxygène 
dans les processus de vinification.  
Pour bien comprendre l’apport contrôlé d’oxygène et donc maîtriser la qualité du vin, l’étude 
complémentaire sur le transfert de matière est donc nécessaire. 
IV.2.3 Conclusion partielle  
Afin d’étudier l’influence de la physico-chimie sur la génération de bulles, sur 
l’hydrodynamique et donc sur l’aire interfaciale, différentes phases liquides ont été analysées : 
 
Influence de tensio-actifs (TA) 
Des phases liquides basées sur des solutions aqueuses à base de différentes concentrations 
en TA anionique, non ionique ou cationique ont été testées de la manière suivante : 
 
Caractérisation des phases liquides étudiées en présence de tensio-actifs 
¾ Les tensions superficielles (statique et dynamique), les Concentrations Micellaires 
Critiques (CMC) et les grandeurs caractéristiques d’adsorption (
∞
Γ  et K) ont mis en 
évidence des comportements différents entre les phases liquides (Tableau IV. 7 et 8) ; 
¾ A partir des valeurs de K et de
∞
Γ , il est possible de calculer la fraction de sites 
occupés par les molécules de tensio-actifs à l’équilibre (taux de recouvrement) se en 
fonction des concentration en TA présentées sur le Tableau IV. 8. Cette valeur du taux 
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de recouvrement sera utilisée pour caractériser les différentes phases liquides étudiées 
dans la partie suivante relative au transfert de masse. 
 
Génération de bulles en présence de tensio-actifs 
¾ Quelle que soit la phase liquide, les variations de la taille et de la fréquence de la 
formation de bulles classiquement observées avec les différents types de distributeur 
(rigide ou membrane flexible) sont conservées ;  
¾ Quel que soit le distributeur de gaz, les tailles de bulles générées en présence de TA 
sont globalement réduites et les bulles formées sont plus sphériques : les fréquences de 
formation associées sont alors plus grandes. 
¾ Pour les faibles débits de gaz (QG < 1 ml/s), les limites de la notion de tension 
superficielle statique sont observées : les plus petits diamètres de bulles ne sont pas 
obtenus avec la solution de plus faible tension superficielle, mais avec le TA non 
ionique. La cinétique d’adsorption n’est pas négligeable, elle conditionne l’impact des 
molécules de TA dès l’étape de formation des bulles qui dans ces conditions 
opératoires est prépondérante dans la définition de la taille des bulles ; 
¾ Quand le débit de gaz augmente, le diamètre de bulle s’ordonne alors selon les valeurs 
de la tension superficielle statique. De plus, il n'est plus contrôlé par le bilan des forces 
au détachement, mais plutôt par la puissance dissipée dans la phase liquide qui 
conditionne les phénomènes de rupture et coalescence de bulle ; 
¾ La modification de la concentration en TA modifiant la tension superficielle et donc le 
taux de recouvrement se, affecte la génération de bulle (taille et fréquence de 
formation). 
 
Hydrodynamique de bulles générées et aire interfaciale 
¾ En présence de tensio-actifs, les vitesses d’ascension de bulles sont plus petites que 
celles obtenues dans le cas de l’eau, à l’inverse, les coefficients de traînée sont plus 
importants que ceux obtenus dans le cas de l’eau  ; 
¾ Le changement de la forme des bulles (de la forme sphérique à la forme ellipsoïdale) 
modifie la vitesse d’ascension et aussi le coefficient de traînée des bulles générées ; 
¾ Quel que soit le distributeur de gaz et la phase liquide, l’aire interfaciale augmente de 
façon classique avec le débit de gaz. De plus, ces valeurs dépendent du type de 
distributeurs utilisés ; 
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¾ En présence de TA, les aires interfaciales sont supérieures à celles obtenues dans 
l’eau : Globalement, la tendance suivante peut être dégagée : a (TA non ionique) > a 
(TA cationique) > a (TA anionique) > a (Eau).  
¾ Les variations de l’aire interfaciale sont directement reliées aux variations de dB, fB et 
UB dépendantes du type de TA et de sa concentration. 
 
Influence de la tension superficielle du vin (micro-oxygénation du vin) 
Les études expérimentales conduites avec du vin comme phase liquide ont permis de 
dégager les conclusions suivantes sur : 
 
Le distributeur de type céramique utilisé pour la micro-oxygénation du vin 
¾ Dans cette partie, une solution alcoolique à 12% (σL=54 mN/m et pH=3.2) est utilisée 
pour représenter du vin. Les résultats obtenus sont comparés avec ceux obtenus pour 
de l’eau ; Ce distributeur « micro-oxygénation » génère une petite taille de bulles 
(fréquence de la formation très importante) et donc permet de relever les performances 
en terme d’aire interfaciale d’échange dans le transfert d’oxygène des processus de 
vinification ; 
¾ L’influence de la tension superficielle grâce à la solution alcoolique utilisée est 
observée sur la perte de charge, sur la génération de bulles, sur l’hydrodynamique de 
bulles générées et donc sur l’aire interfaciale ; 
¾ Les problèmes liés au contrôle de la quantité d’oxygène transféré, à la consommation 
énergétique et à l'encrassement des pores par des particules peuvent être observées et 
représenter alors des inconvénients pour ce type de distributeur. 
 
Influence de la tension superficielle du vin (blanc et rouge) 
¾ Les vins blanc et rouge étudiés ont été caractérisés en terme des tensions superficielles 
statiques et de teneur en dioxyde de soufre SO2 présent.  
¾ La membrane flexible avec un seul pore (N1) est utilisée dans cette partie pour obtenir 
une précision élevée sur la détermination de l’aire interfaciale : les variations de la 
taille et de la fréquence de la formation correspondant à la membrane de type flexible 
sont observées ;   
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¾ Les diamètres des bulles sont largement réduits dans le cas du vin et les tendances 
peuvent se résumer par : dB (vin blanc) < dB (vin rouge) < dB (Eau) : ces observations 
sont reliées directement aux valeurs de la tension superficielle statique ; 
¾ Les bulles générées dans les vins sont plus sphériques et leurs fréquences de formation 
sont plus grandes que celles obtenues dans l’eau ; 
¾ Les effets de la tension superficielle du vin sont légèrement prononcés sur la vitesse 
d’ascension de bulles, mais nettement observés sur le coefficient de traînée de bulles ;    
¾ De façon classique, l’aire interfaciale d’échange augmente avec le débit de gaz. Dans 
le cas du vin, une augmentation de cette valeur est trouvée : les tendances observées 
peuvent se résumer par : a (vin blanc) > a (vin rouge) > a (Eau). 
 
Enfin, de façon générale, nous avons pu constater que l’influence de la physico-chimie des 
phases liquides étudiées (tensio-actifs ou vins) est déterminante sur la génération des bulles, 
sur l’hydrodynamique et donc sur l’aire interfaciale développée. Il est donc maintenant 
essentiel de conduire dans les mêmes conditions une étude sur le transfert de matière localisé 
pour comprendre les processus physiques et physico-chimiques qui gèrent réellement le 
transfert de masse à l’interface gaz/liquide en présence de TA ou dans le cas d’une phase 
liquide particulière telle que le vin: ceci sera l’objectif de la partie suivante.  
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IV.3 TRANSFERT DE MATIERE GAZ-LIQUIDE 
 
A l’issue des parties I et II, l’aire interfaciale d’échange (a) a été déterminée correctement 
pour des phases liquides en présence ou en absence d’influences de la physico-chimie. Il est 
donc maintenant opportun de décrire les phénomènes de transfert de matière gaz-liquide 
présents dans la même installation expérimentale et associés aux aires interfaciales 
précédemment décrites.  
De ce fait, le transfert de matière gaz-liquide est d’abord étudié en déterminant le coefficient 
volumique de transfert de matière (kLa) : produit du coefficient de transfert de matière côté 
liquide (kL) et de l’aire interfaciale (a). La détermination simultanée du (kLa)  et de l’aire 
interfaciale (a) associée permet ensuite la dissociation du kL et du a afin de comprendre les 
phénomènes physiques régissant le transfert de matière côté liquide kL en milieu complexe et 
de les modéliser. 
 
L’objectif de cette partie est d’abord de caractériser l’effet de la nature physico-chimique de 
la phase liquide (solutions aqueuses à base de tensioactifs) sur le transfert de matière au 
niveau de l’interface gaz-liquide (IV.3.1). Les résultats obtenus seront présentés en terme de : 
 
¾ Coefficient volumique de transfert de matière (kLa)  
o Comparaison des méthodes de mesure (Chapitre III, paragraphe III.3.2) 
o Evolution du kLa pour chaque condition opératoire. 
¾ Coefficient de transfert matière côté liquide (kL)  
o Variation de ce paramètre pour les débits de gaz et les diamètres de bulles 
générées relatifs à la nature de la physico-chimie. 
¾ Modélisation du coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)  
 
Ensuite, dans le cas de la micro-oxygénation du vin, les influences de la tension superficielle 
du vin sur le transfert de matière gaz-liquide associé seront analysées (IV.3.2).   
 IV.3.1 Influence de tensio-actifs (TA) 
En utilisant l’installation expérimentale (Chapitre III, Figure III.17), le coefficient volumique 
de transfert de matière (kLa) et l’aire interfaciale d’échange (a) sont déterminés simultanément 
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au cours de la même expérience, à partir d’un train de bulles générés par différents types de 
distributeurs de gaz soit de type rigide (R1 et R2) soit de type flexible (M1 et N1) et pour des 
phases liquides données. Ensuite, le coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) 
associé est déduit à partir des valeurs de kLa et a obtenues expérimentalement.  
Notons que le taux de recouvrement se, relatif à la fraction de sites occupés à l’équilibre 
d’adsorption, présenté dans le Tableau IV. 8, sera appliqué pour caractériser les phases 
liquides des différentes concentrations en TA utilisées dans ce travail. 
 
IV.3.1.1 Coefficient volumique de transfert de matière (kLa)  
 
Dans ce paragraphe, sont tout d’abord présentés les résultats relatifs à la comparaison des 
méthodes de mesure du coefficient kLa, sont ensuite présentées les évolutions de kLa en 
fonction du débit de gaz pour chaque condition opératoire. 
a) Comparaison des deux méthodes de mesure du kLa  
Avant d’exposer les résultats de transfert de matière gaz-liquide, nous allons tout d’abord 
comparer les deux méthodes de mesure du coefficient volumique de transfert de matière 
(kLa) afin de choisir la méthode la plus simple et la plus facile à mettre en œuvre pour la suite 
de cette étude. Concernant le Chapitre III (paragraphe III.3.2), deux méthodes sont appliquées 
pour la détermination du coefficient kLa :  
 
¾ la méthode de dégazage à l’azote (classique) 
¾ la méthode basée sur un bilan matière sur la quantité de sulfite de sodium 
utilisée (nouvelle).  
 
Ces deux méthodes, permettant l’évaluation du coefficient kLa, ont été testées pour des 
conditions opératoires identiques afin d’être comparées. Pour la nouvelle méthode de mesure 
du kLa, la concentration en sulfite de sodium est choisie de manière à obtenir un excès de 
sulfite après le temps de bullage sans pour autant modifier l’hydrodynamique du système et 
notamment la taille des bulles. Les concentrations en sulfite de sodium atteintes dans la 
colonne varient dans la gamme suivante : 10 < [Na2SO3] < 150 mg/l.  
La Figure IV. 67 présente la comparaison du diamètre de bulles avec et sans sulfite de sodium 
pour les différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible). 
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Figure IV. 67. Comparaison du diamètre de bulles avec et sans sulfite de sodium  
 
D’après la Figure IV. 67, très peu de différences sont observées entre le diamètre de bulles 
obtenu en présence de sulfite de sodium et celui obtenu sans ajout de sulfite de sodium pour 
différentes conditions opératoires. Nous observons un écart inférieur à  ±10% qui correspond 
à l'erreur expérimentale commise sur le diamètre des bulles. De ce fait, nous pouvons 
constater que les concentrations en sulfite de sodium utilisées ne modifient pas la taille des 
bulles et donc l’aire interfaciale associée. 
Les résultats obtenus avec les deux méthodes de mesure du kLa en terme de coefficient kLa 
pour les différentes phases liquides étudiées sont présentés sur la Figure IV. 68. 
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Figure IV. 68. Comparaison des valeurs de kLa obtenues par la méthode au sulfite (nouvelle) 
et par la méthode de dégazage à l’azote (classique) pour les différentes phases liquides 
(distributeurs rigide et flexible) 
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D’après la Figure IV. 68, les valeurs du coefficient kLa obtenues expérimentalement par la 
méthode au sulfite (nouvelle) et par celle de dégazage à l’azote (classique) sont assez proches. 
Ces résultats confirment bien que le facteur d’accélération est égal à 1 puisque les valeurs de 
kLa obtenues avec réaction chimique (nouvelle méthode) et celles avec absorption physique 
(méthode classique) sont pratiquement semblables.  
Une différence maximale de ±15% a été trouvée entre les deux méthodes de détermination du 
coefficient kLa : cet écart correspond à l'erreur expérimentale relatives au dosage 
iodométrique des ions sulfites de la nouvelle méthode et au temps de réponse de la 
microsonde à oxygène utilisée pour la méthode classique (Annexe IX). 
 
Notons que l’avantage de la nouvelle méthode est de ne pas avoir à supposer un modèle de 
mélange pour la phase liquide. En conséquence, parmi les deux méthodes présentées pour la 
mesure du coefficient kLa, la nouvelle méthode développée sera choisie pour la suite de ce 
travail. 
b) Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) en fonction du débit de gaz injecté  
Sur la Figure IV. 69 est reportée la variation du coefficient volumique de transfert de matière 
en fonction du débit de gaz injecté pour les différentes phases liquides. 
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Figure IV. 69. Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) en fonction du débit de gaz 
injecté  pour les différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
D’après la Figure IV. 69, quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide, le 
coefficient volumique de transfert de matière (kLa) augmente avec le débit de gaz injecté, une 
augmentation de débit de gaz induisant systématiquement une augmentation d’aire 
interfaciale. 
Les valeurs de kLa dépendent du type de distributeur de gaz utilisé : de façon générale, les 
coefficients kLa obtenus avec le distributeur rigide R1 et la membrane N1 sont plus importants 
que ceux obtenus avec le distributeur rigide R2. Il serait tentant d’expliquer ces différences 
par une simple variation de l’aire interfaciale induite par des bulles de diamètres plus 
importants générées par des orifices plus gros, comme il a été précédemment constaté sur la 
Figure IV.51. Cette approche devient hasardeuse dans le cas où simultanément aire 
interfaciale et coefficient de transfert côté liquide kL varient. Cependant, l’effet des 
caractéristiques du distributeur de gaz utilisé, telles que le diamètre de l’orifice ou l’élasticité 
des distributeurs flexibles, a été souligné sur les valeurs de (a). Les caractéristiques des 
distributeurs auront donc des effets directs sur les valeurs de kLa obtenues dans ce travail, sans 
pour autant être systématiquement déterminantes. 
En présence de TA et quel que soit le type de distributeur, les coefficients kLa reportés sur la 
Figure IV. 69 sont inférieurs à ceux obtenus dans l’eau. Les tendances obtenues peuvent se 
résumer globalement par : kLa (TA non ionique) < kLa (TA cationique) < kLa (TA anionique) 
<  kLa (Eau). La nature des TA semble donc conditionner les valeurs de transfert de matière. 
Pour un distributeur, un débit de gaz et un tensioactif donnés, les plus grandes valeurs du 
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coefficient kLa sont obtenues pour les plus faibles concentrations en TA soit les plus petites 
valeurs du taux de recouvrement se. Ces résultats montrent que la concentration en TA a un 
effet direct sur le transfert de matière gaz-liquide. La nature des TA et leur concentration ont 
donc un effet direct sur le transfert de masse. 
L’effet des TA sur l’aire interfaciale ayant déjà été décrit au paragraphe IV.2, le coefficient de 
transfert matière côté liquide (kL) va être déterminé pour analyser ses variations en fonction 
de la nature et de la concentration en TA. 
 
L’idée à terme est de pouvoir interpréter correctement les variations de kLa induites par la 
modification de certains paramètres opératoires (distributeurs, physico-chimie) et de 
comprendre enfin les processus physiques et physico-chimiques qui gèrent réellement le 
transfert de masse à l’interface gaz/liquide.   
 
IV.3.1.2 Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)  
 
Dans ce paragraphe, les résultats sur la variation du coefficient kL en fonction des paramètres 
opératoires : débit de gaz et diamètre de bulles générées sont présentés. Un modèle est 
proposé afin de prédire ce paramètre et le comparer à d’autres modèles de la littérature. 
a) Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du débit de gaz injecté  
La Figure IV. 70 présente les évolutions du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL) en fonction du débit de gaz pour les différentes phases liquides. Ce coefficient est calculé 
à partir des valeurs expérimentales de l’aire interfaciale précédemment présenté dans la partie 
IV.2 et du coefficient volumique de transfert de matière kLa : 
 
a
akk LL =                (IV. 15)   
 
Les valeurs du coefficient kL reportées sur la Figure IV. 70 montrent un degré de dispersion : 
cette légère dispersion découle de l'erreur expérimentale liée aux mesures de kLa et de a (Eq. 
IV. 15). Les erreurs expérimentales moyennes et maximums associées à la détermination des 
valeurs de kL sont respectivement de ± 15 % et de ±  30 % (Annexe IX). 
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Figure IV. 70. Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du débit de gaz 
injecté  pour les différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
Quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide utilisés, une augmentation des 
valeurs de kL avec le débit de gaz est observée pour de faibles débits de gaz (QG < 0.7 ml/s). 
Ensuite, il apparaît que les valeurs de kL varient très légèrement avec le débit de gaz injecté 
pour les forts débits de gaz. Contrairement au coefficient volumique de transfert de matière 
kLa, l’évolution du coefficient kL ne dépend pas du type de distributeur de gaz et des 
propriétés physiques du distributeur de gaz utilisé (diamètre de l’orifice et élasticité). Les 
fréquences de formation de bulles associées au fonctionnement des différents types de 
distributeur, n’affectent donc pas les valeurs de kL.. 
En présence de tensio-actifs, les coefficients kL obtenus sont inférieurs à ceux obtenus dans 
l’eau. Globalement, la tendance suivante peut être dégagée : kL (TA non ionique) < kL (TA 
cationique) < kL (TA anionique) <  kL (Eau). La nature des TA conditionne donc les valeurs de 
kL. 
                                                                      IV. Résultats et discussions : Transfert de matière gaz-liquide  
 208
La colonisation de l’interface d’échange des bulles par des molécules de type tensio-actifs 
peut affecter le phénomène de transfert de matière par une modification de la composition ou 
de l’épaisseur du film au niveau de la couche limite. 
Pour un débit de gaz et une solution aqueuse à base de tensioactifs donnés, les valeurs du 
coefficient kL les plus faibles sont obtenues pour les plus fortes concentration en TA soit pour 
les valeurs du taux de recouvrement se les plus importantes. De plus, pour les concentrations 
très importantes en TA (se ≅ 1) et différents TA, les différences observées sur les coefficients 
kL sont moins prononcées. Dans ces conditions, seule la variation de taille (masses molaires) 
des molécules de tensio-actifs (Tableau IV. 7) est à rapprocher aux variations de kL. 
Pour les plus faibles concentrations en TA, des différences significatives sur les valeurs de kL 
sont observées. Il est possible de noter ici qu’une augmentation du taux de recouvrement se 
peut diminuer le coefficient de diffusion et donc modifier la résistance au transfert de matière 
à l’interface gaz-liquide. 
Nous pouvons constater enfin que la diminution des coefficients kLa et kL en présence de TA 
est aussi vraisemblablement due à la conséquence de la modification de la nature de 
l’interface gaz-liquide (taille et forme de bulles générées) couplée avec un changement de 
l’hydrodynamique locale des bulles (vitesse d’ascension et coefficient de traînée des bulles) 
précédemment présenté dans la partie IV.2.    
b) Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du diamètre de bulles  
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Figure IV. 71. Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du diamètre de 
bulles générées pour les différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
*  la taille de bulles obtenues par l’orifice rigide R2 est toujours plus grande que celle obtenue par l’orifice rigide R1. 
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La Figure IV. 71 présente les évolutions du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL) en fonction du diamètre de bulles générées par les distributeurs de type rigide et flexible 
pour les différentes phases liquides.  
Quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide, les coefficients kL restent 
approximativement constants pour des diamètres de bulles générées supérieurs à 3.5 mm ou 
inférieurs à 1.5 mm, ils varient ensuite pour des diamètres de bulles générées compris entre 
3.5 mm et 1.5 mm. 
 
¾ dB < 1.5 mm : 
Les valeurs des coefficients de transfert kL sont faibles pour des bulles de petites tailles et sont 
égales à environ 1.10-4 m/s pour les différentes phases liquides étudiées. Ces résultats sont en 
accord avec ceux obtenus par Calderbank et Moo-yong (1961) sur l’effet de l’interface de la 
bulle (rigide ou mobile) sur le coefficient kL. Pour les différentes phases liquides étudiées, la 
rigidité de l’interface de la bulle est relative à sa sphéricité. 
 
¾ 1.5 mm < dB < 3.5 mm : 
Pour cette gamme de diamètre, dans le cas de l’eau, une augmentation des valeurs de kL est 
observée: cette zone de transition du coefficient kL semble correspondre avec la gamme du 
changement de la forme des bulles (passage de la forme sphérique à la forme ellipsoïdale) 
précédemment présentée sur les résultats obtenus en terme d’excentricité (Figures IV. 48 et 
49). Ces résultats confirment l’importance de la modification de la nature de l’interface des 
bulles (rigide à mobile) et donc leur hydrodynamique associée sur le phénomène de transfert 
au niveau de l’interface gaz-liquide. Cependant, dans cette même gamme de diamètre de 
bulles, en présence de TA, l’augmentation des valeurs de kL constatée, est moins marquée en 
présence de TA et devient presque nulle lorsque la concentration en TA est suffisante pour 
atteindre un taux de recouvrement se égal à 1. Dans ce cas, ce n’est plus une modification de 
la nature de l’interface associée à un changement de géométrie (sphérique à ellipsoïde) qui 
prévaut, mais aussi une modification de la nature de l’interface. Trois hypothèses peuvent être 
émises : 
- L’interface totalement contaminée par la présence d’un TA, offre une 
résistance au transfert de masse qui devient alors prépondérante face aux 
conditions locales de l’hydrodynamique associées à une ellipsoïde (interface 
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mobile). Lorsque la bulle devient de plus en plus sphérique, le transfert 
dépend aussi du coefficient de traînée. 
- L’interface totalement contaminée par la présence d’un TA modifie la 
condition locale d’écoulement, le glissement à l’interface devient nul tout 
comme pour les bulles sphériques, l’interface est de type rigide.  
- L’interface totalement contaminée par la présence d’un TA modifie la 
condition locale d’écoulement, le glissement à l’interface devient nul et une 
résistance au transfert supplémentaire s’ajoute. L’interface de type rigide est 
saturée. 
La première hypothèse semble la plus plausible, car elle est la seule qui conduise, à 
concentration en TA élevées, à des valeurs de kL légèrement plus élevées que celles obtenues 
à dB < 1.5 mm.  
 
¾ dB > 3.5 mm : 
Les valeurs de kL restent constantes en fonction du diamètre de bulles mais varient, avec la 
concentration en TA, pour chaque type de distributeur. Ainsi, lorsque la concentration en TA 
augmente, le taux de recouvrement augmente et la valeur de kL diminue. Ceci signifie que 
pour des bulles d’air supérieures à 3.5 mm, c’est une modification de la nature de l’interface 
par recouvrement des tensioactifs qui devient prépondérante. Le coefficient de transfert de 
matière côté liquide semble dans ces conditions dépendre directement du taux de 
recouvrement se. Il dépend aussi de la nature du TA utilisé. Pour des taux de recouvrement 
égaux à 1, les TA anionique et non ionique ont des valeurs de kL différentes. 
 
En conclusion, il est alors possible de noter qu’il existe vraisemblablement une relation entre 
le taux de recouvrement se et le coefficient de transfert de matière (kLa et kL). Les propriétés 
physico-chimiques (tension superficielle dans la phase liquide, concentration micellaire 
critique et grandeurs caractéristiques d’adsorption) dans le cas de phases liquides contaminées 
sont donc des paramètres importants à considérer dans l’étude des processus de transfert de 
matière. 
 
IV.3.1.3 Modélisation du coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)   
 
L’objectif est ici de modéliser l’évolution du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL), grâce aux résultats expérimentaux décrits dans le paragraphe précédent et en appliquant 
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les modèles existants et la notion d’adsorption des molécules de tensio-actifs à l’interface des 
bulles générées. 
a) Comparaison avec des modèles existants  
Dans la littérature, la notion de coefficient kL reste souvent liée à la notion d’interface rigide 
(kL rigide,  Tableau II. 2) et mobile (kL mobile, Tableau II. 3) dépendante du diamètre des bulles. 
Deux modèles dépendant principalement de la taille des bulles générées seront utilisés : 
¾ Higbie :   
h.
U.D2k BAL
π
=              (IV. 16) 
¾ Frossling :   )Sc.Re.6.02(
d
Dk 3
1
2
1
B
A
L +=             (IV. 17)        
h est la hauteur des bulles générées, valeur proche de leur diamètre pour de faibles débits de 
gaz injectés (Chapitre III, Figure III. 11) et DA est le coefficient de diffusion. Re et Sc sont 
respectivement les nombres adimensionnels de Reynolds et de Schmidt.  
Le modèle de Higbie (1935) est normalement validé pour des bulles sphériques à interface 
mobile (dB > 2.5 mm) et ayant un temps de contact avec la phase liquide très court. Le modèle 
de Frossling (1938) correspond aux bulles sphériques présentant une interface peu déformée 
assimilable à une sphère rigide (0.1 < dB < 2 mm)   
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Figure IV. 72. Comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées et celles prédites 
 à partir des modèles existants pour les différentes phases liquides 
 (distributeurs rigide et flexible) 
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La Figure IV. 72 présente la comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées dans ce 
travail et celles prédites à partir des modèles précédents pour les différentes phases liquides et 
les distributeurs rigides et flexibles. 
D’après la Figure IV. 72, les valeurs du coefficient kL obtenues avec le modèle de Higbie sont 
proches de celles obtenues avec de l’eau (se ≅ 0) pour des petites tailles de bulles telles que 4 
< dB < 6 mm, mais des différences significatives apparaissent quand la taille des bulles 
augmente (dB > 6 mm). La forme ellipsoïde des bulles mal prise en compte dans le modèle de 
Higbie est probablement responsable de ces résultats. 
Quelle que soit la phase liquide, les coefficients kL correspondant à de petites tailles de bulles 
(< 2 mm) et à une valeur de se = 1 sont similaires à ceux déduits par le modèle de Frossling, 
ils deviennent ensuite très différents pour les grandes tailles de bulles générées. De plus, il est 
possible de constater que les deux modèles utilisés ne peuvent pas prédire les valeurs de kL 
observées dans la zone de transition (1.5 < dB < 3.5 mm). 
Dans le cas des faibles concentrations en tensio-actifs dans la phase liquide (0 < se < 1), les 
deux modèles (Higbie et Frossling) ne sont pas suffisants pour prédire les valeurs 
intermédiaire du coefficient kL. Ces résultats sont en accord avec Hébrard et al. (2000) et 
Vasconcelos et al. (2003).  
 
En considérant la nature de l’interface et donc l’hydrodynamique locale des bulles, la 
corrélation suivante (Raymond et Zieminski, 1971, Takamura et Yabe, 1999 et Alves et al., 
2005) basée sur la relation reliant la nature de l’interface, les caractéristiques 
hydrodynamiques et le transfert de matière par une interdépendance entre le coefficient de 
traînée et le coefficient kL est appliquée ici :    
 
5.0
rigideDmobileD
rigideDD
rigideLmobileL
rigideLL
)CC(
)CC(
1
)kk(
)kk(




−
−
−=
−
−
          (IV. 18) 
 
kL et CD sont respectivement le coefficient de transfert de matière côté liquide et le coefficient 
de traînée obtenus expérimentalement dans ce travail. Les modèles de Frossling et de Higbie 
sont utilisés pour calculer les coefficients kL liée à la notion d’interface respectivement rigide 
(kL rigide) et mobile (kL mobile). Les valeurs de CD mobile et de CD rigide peuvent être déterminées à 
partir de l’équation Eq. IV. 14 en appliquant la vitesse d’ascension de bulles correspondant 
respectivement au système pur et contaminé (Grace & Wairegi, 1986).   
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 La Figure IV. 73 montre la comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées et celles 
prédites à partir de la corrélation le reliant au coefficient de traînée pour les différentes phases 
liquides (distributeurs rigide et flexible). 
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Figure IV. 73. Comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées et celles prédites à 
partir de la corrélation le reliant au coefficient de traînée pour les différentes phases liquides 
(distributeurs rigide et flexible) 
 
D’après la Figure IV. 73, une bonne adéquation entre les coefficients kL calculés et 
expérimentaux est observée (écart moyen d’environ de 15%) dans le cas de l’eau. Cependant, 
cette corrélation éprouve des difficultés à prédire précisément le coefficient kL en présence de 
tensio-actifs : dans la plupart des cas, il est sur-estimé. 
Vasconcelos et al. (2003) ont récemment proposé un modèle de calcul du coefficient kL qui 
prend en considération la cinétique de contamination des molécules de tensio-actifs sur une 
bulle simple couplée à un passage subit d’une surface rigide à une surface mobile en accord 
avec le modèle « Stagnant cap ». Dans les conditions opératoires utilisées dans ce travail, 
l’évolution de la taille des bulles (de l’interface mobile à l’interface rigide) au cours du temps 
n’a pas été observée, ce qui implique que le modèle proposé par Vasconcelos et al. (2003) ne 
peut pas être utilisé. De plus, Loubière (2002) a prouvé que l’effet des molécules de tensio-
actifs adsorbées sur l’interface des bulles est instantané vis à vis du phénomène de formation 
des bulles, en raison de temps de cinétique d’adsorption des molécules à l’interface de la bulle 
très courts.  
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En conclusion, il est possible de constater que considérer uniquement la nature géométrique 
de l’interface d’échange de bulles (CD) pour la prédiction du coefficient de transfert kL est 
insuffisant pour modéliser ce paramètre en présence de tensio-actifs. Il est donc intéressant de 
prendre en considération aussi les propriétés à l’échelle microscopique des tensio-actifs afin 
de proposer un nouveau modèle et de prédire correctement le coefficient kL en milieu 
complexe. 
b) Comparaison avec le nouveau modèle de calcul du coefficient kL  
A partir de l’évolution du coefficient kL présentée dans la Figure IV. 72, il est possible de 
distinguer la présence de trois zones :  
 
- la zone de kL petit (dB < 1.5 mm), 
- la zone de kL grand (dB > 3.5 mm) 
- la zone de kL transition (1.5 < dB < 3.5 mm). 
 
De plus, les modèles existants ne sont pas suffisants pour prédire les valeurs du coefficient kL 
intermédiaire obtenues dans le cas des faibles concentrations en tensio-actifs de la phase 
liquide. 
En regard de l’importance du taux de recouvrement, nous avons choisi ce paramètre pour 
classifier dans un premier temps la nature de l’interface des bulles générées (Figure IV. 74)  
 
kL0 kL kL1 
 
 
  
se = 0 0 < se < 1 se = 1 
 
Figure IV. 74. Relation entre les valeurs du coefficient kL  et du taux de recouvrement 
 
D’après la Figure IV. 74, les natures de l’interface de bulles peuvent être classées par :  
¾ se = 0      pour la bulle à interface libre en TA (eau dans ce travail) 
¾ se = 1      pour la bulle à interface saturée par des tensio-actifs  
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¾ 0 < se < 1      pour la bulle à interface non saturée (faible quantité de TA) 
 
Dans ce travail, ce paramètre sera utilisé afin de prédire le coefficient kL quelle que soit la 
condition opératoire.  
 
De ce fait, l’objectif de ce paragraphe est de prédire le coefficient kL pour les trois zones 
précédemment présentées quelle que soit la phase liquide étudiée. 
Détermination du coefficient kL petit  (dB < 1.5 mm) 
De façon classique, le modèle de Frossling (Eq. IV. 17) est choisi parmi les corrélations 
présentées dans le Tableau II. 3 pour le calcul du kL rigide, pour prédire le coefficient kL 
correspondant à la taille de bulles inférieures à 1.5 mm (kL petit).  
La comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées et celles prédites à partir du 
modèle de Frossling pour dB < 1.5 mm et pour les différentes phases liquides (distributeurs 
rigide et flexible) est présentée sur la Figure IV. 75. 
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Figure IV. 75. Comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées et celles prédites 
 à partir du modèle de Frossling pour les différentes phases liquides  
(distributeurs rigide et flexible) 
 
Quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide, les coefficients kL calculés et 
expérimentaux correspondant à la taille de bulles inférieure à 1.5 mm sont proches (écart 
inférieur à 20 %). Il est donc possible de conclure que le modèle de Frossling peut être utilisé 
pour modéliser ce coefficient dans la zone de kL petit.  
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Détermination du coefficient kL grand  (dB > 3.5 mm) 
Dans la zone de kL grand, la valeur moyenne du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL) est supposée varier entre les deux valeurs limites de kL (noté kL0 et kL1) correspondant 
respectivement à se = 0 et  se = 1. Afin de prédire le coefficient kL pour des taux de 
recouvrement se compris entre 0 et 1, la relation suivante est proposée : 
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LL −+=            (IV. 19) 
 
La Figure IV. 76 présente la comparaison entre les valeurs du coefficient kL mesurées et celles 
prédites à partir de la corrélation le reliant au taux de recouvrement pour les différentes phases 
liquides (distributeurs rigide et flexible).  
Notons que les valeurs de kL0 et kL1 sont respectivement obtenues expérimentalement avec de 
l’eau (se = 0) et avec de l’eau saturée en molécules de tensio-actifs (se = 1). Pour les différents 
types de tensio-actifs, une valeur spécifique de kL1 sera considérée. 
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Figure IV. 76. Comparaison entre les valeurs du coefficient kL mobile mesurées et celles 
prédites à partir du nouveau modèle basé sur le taux de recouvrement pour les différentes 
phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
Quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide étudiée, une bonne adéquation entre 
les valeurs expérimentales et celles prédites par notre modèle est observée (écart maximum de 
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± 15%). Nous pouvons constater que ce modèle de calcul du kL grand relié à la notion de taux 
de recouvrement (se) présente des capacités prédictives très intéressantes.  
Des études supplémentaires devront être menées pour approfondir les modèles de calcul des 
valeurs de kL0 et des valeurs spécifique de kL1 afin d’améliorer le modèle développé. 
Détermination du coefficient kL transition  (1.5 < dB < 3.5 mm) 
Grâce aux résultats d’excentricités (Figure IV. 48), de vitesse d’ascension de bulles (Figure 
IV. 49) et de coefficient de traînée (Figure IV. 50), nous pouvons constater que la gamme de 
diamètre de bulles comprise entre 1.5 et 3.5 mm correspond au changement de la forme des 
bulles. De plus, à partir des résultats présentés sur la Figure IV. 71, il apparaît que, dans la 
zone de transition correspondant à 1.5 < dB < 3.5 mm, l’effet de la modification de la nature 
de l’interface des bulles (passage de la forme sphérique à la forme ellipsoïdale) se superpose à 
l’effet des propriétés physico-chimique des tensio-actifs sur l’évolution du coefficient kL. Il 
est donc indispensable de prendre en considération ces deux paramètres pour modéliser 
correctement les coefficients kL transition. Pour cela, l’effet sur le kL associé à la transition 
géométrique sphère-ellipsoïde est modélisé par une modification de la traînée proposée par 
Alves et al. (2005), l’effet des TA est lui intégré en considérant le taux de recouvrement (se).      
Dans ce travail, les variations de coefficients de traînée utilisées dans le modèle d’Alves et al. 
(2005) sont associées aux variations de diamètres de bulles correspondant au passage de la 
forme sphérique à la forme ellipsoïdale, les coefficients de transfert kL et les taux de 
recouvrement mesurés sont aussi considérés. La relation proposée s’exprime alors par : 
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kL et dB sont respectivement le coefficient de transfert de matière côté liquide et la taille de 
bulles générées obtenus expérimentalement dans la zone de transition. Les valeurs de kL0 sont 
obtenues expérimentalement avec de l’eau (se = 0) et les valeurs de kL1 sont spécifiques à 
chaque TA et obtenues pour se = 1. En considérant le changement de la forme des bulles, les 
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valeurs de dB1 et de dB0 correspondantes sont respectivement considérées égales à 1.5 et 3.5 
mm.    
 
La Figure IV. 77 présente la comparaison des valeurs du coefficient kL transition mesurées et 
calculées pour les différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible). 
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Figure IV. 77. Comparaison entre les valeurs du coefficient kL transition mesurées et calculées 
pour les différentes phases liquides (distributeurs rigide et flexible) 
 
D’après la Figure IV. 77, les coefficients kL transition calculés et expérimentaux sont proches 
(écart inférieur à 20 %). Il est donc possible de conclure que cette corrélation pour le calcul du 
kL peut être utilisée pour modéliser ce coefficient dans la zone de kL transition. Cependant, les 
valeurs de kL1 spécifique à chaque TA sont différentes dans la zone dB > 3.5 mm, il sera donc 
par la suite nécessaire de comprendre ces variations.    
c) Synthèse sur les modèles développés pour calculer le coefficient kL   
La Figure IV. 78 présente les valeurs des coefficients kL prédites par les modèles 
correspondant aux trois zones du coefficient kL (kL petit, kL grand  et kL transition) en fonction du 
diamètre de bulles pour les différentes phases liquides.   
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Figure IV. 78. Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) prédits par les modèles 
correspondant aux trois zones du coefficient kL (kL petit, kL grand  et kL transition) en fonction du 
diamètre de bulles pour les différentes phases liquides.   
 
D’après la Figure IV. 78, nous pouvons constater que les coefficients de transfert de matière 
côté liquide (kL) correspondant à la zone de kL petit, la zone de kL grand et la zone de kL transition 
peuvent être prédits à partir de notre modèle. La nature géométrique de l’interface d’échange 
de bulles (sphérique et ellipsoïde), la concentration en TA et le taux de recouvrement (se) 
correspondant sont les paramètres importants à considérer pour prédire la variation du 
coefficient kL. Il apparaît une différence entre kL1 et kL rigide correspondant au passage de kL 
rigide à kL transition, qui laisse supposer que en présence de TA, pour dB > 1.5 mm, c’est le 
recouvrement de l’interface par des molécules de TA qui modifie la résistance au transfert et 
non pas la condition limite de glissement imposé par la géométrie. 
 
Dans le futur, un travail d’approfondissement sur la prédiction des valeurs de kL0 et kL1 sera 
nécessaire afin de modéliser correctement l’évolution du kL. Les valeurs de kL1 varient pour 
les trois TA et semblent donc dépendre de la nature du TA ou de ses propriétés.   
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IV.3.1.4 Synthèse des influences des tensio-actifs sur le transfert de matière 
 
Le Tableau IV. 13 présente les résultats concernant l’effet des TA sur les différents 
paramètres du transfert de matière (le coefficient volumique de transfert de matière kLa et le 
coefficient de transfert de matière côté liquide kL) pour les deux distributeurs de gaz (rigide et 
flexible) et pour les différentes phases liquides. 
Les valeurs de l’aire interfaciale (a) et du taux de recouvrement (se) précédemment présentées 
dans le Tableau IV. 9 sont utilisées pour caractériser les différentes phases liquides 
concernant les différentes concentrations en TA. 
 
Aire interfaciale Transfert de matière gaz-liquide 
Type se (-) a  
(m-1) 
kLa 
(s-1) 
kL 
(m.s-1) 
Eau 0 3.1 - 11.2 3.67.10-4 – 4.13.10-3 1.02.10-4 – 4.07.10-4 
0.4 3.2 - 11.6 3.95.10-4 – 3.34.10-3 1.12.10-4 – 2.87.10-4 
0.6 3.5 - 11.8 3.87.10-4 – 3.09.10-3 1.09.10-4 – 2.60.10-4 
0.8 3.5 - 11.8 4.18.10-4 – 3.01.10-3 1.23.10-4 – 2.09.10-4 
TA  
anionique 
1 3.9 - 12.0 3.80.10-4 – 2.13.10-3 8.96.10-5 – 1.64.10-4 
0.9 3.8 - 11.9 3.60.10-4 – 1.76.10-3 1.02.10-4 – 1.46.10-4 TA  
cationique 1 3.7 - 13.7 3.34.10-4 – 1.72.10-3 9.06.10-5 – 1.21.10-4 
0.97 3.8 - 13.7 5.30.10-4 – 1.68.10-3 1.01.10-4 – 1.21.10-4 TA  
non ionique 1 4.0 - 14.3 3.85.10-4 – 1.85.10-3 8.26.10-5  – 1.12.10-4
 
Tableau IV. 13.  Synthèse des résultats sur l’influence des tensio-actifs 
 
D’après le Tableau IV. 13, les coefficients de transfert de matière (kLa et kL) sont dépendants 
du taux de recouvrement se pour une phase liquide donnée. Nous pouvons donc constater que 
la présence de tensio-actifs dans la phase liquide, même en très faible quantité, peut affecter 
significativement les phénomènes de transfert de matière gaz-liquide.   
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 IV.3.2 Micro-oxygénation du vin 
Afin de compléter les études sur les effets de la tension superficielle du vin, les coefficients 
volumiques de transfert de matière (kLa) seront déterminés à l’aide de la même installation 
expérimentale que pour le cas des tensio-actifs. Le distributeur de gaz utilisé est la Nouvelle 
membrane Degrémont avec un seul pore (N1).  
Le coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) sera calculé directement à partir du 
rapport du coefficient (kLa) sur l’aire interfaciale (a) obtenues expérimentalement en régime 
de bulle (Partie IV. 2) 
 
IV.3.2.1 Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) 
 
Dans ce paragraphe, les méthodes de mesure du coefficient kLa appliquées dans le cas du vin 
blanc et du vin rouge (Chapitre III, paragraphe III.3.3) seront d’abord comparées à celle 
utilisant le dégazage à l’azote (classique). Ensuite, la variation kLa en fonction du débit de gaz 
sera présentée et comparée à celle obtenue avec de l’eau. 
a) Comparaison des méthodes de mesure du kLa appliquées dans le cas des vins   
Dans un premier temps, les méthodes de mesure du coefficient kLa appliquées pour des vins 
blanc et rouge (Chapitre III, paragraphe III.3.3) sont comparées avec la méthode de dégazage 
à l’azote (classique) pour des conditions opératoires identiques.  
Pour mesurer le kLa dans le cas des vins par la méthode développée, la gamme de 
concentration en sulfite de sodium présente dans la colonne est la suivante : 100 < [Na2SO3] < 
250 mg/l. Afin d’éliminer la quantité de SO2 libre présente dans les vins, une solution de di-
iode de concentration [I2] = 45 mg/l pour le vin blanc et [I2] = 55 mg/l pour le vin rouge est 
injectée en utilisant respectivement comme indicateurs colorés l’empois d’amidon et le 
thiodène en poudre pour le vin blanc et le vin rouge.  
 
La Figure IV. 79 présente une comparaison du diamètre de bulles avec et sans réactifs injectés 
(sulfite de sodium et solution d’iode en présence d’indicateurs colorés) pour les vins blanc et 
rouge (membrane flexible N1). 
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Figure IV. 79. Comparaison du diamètre de bulles avec et sans réactifs injectés pour les vins 
blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
D’après la Figure IV. 79, une différence maximale de ±10% est observée entre les tailles de 
bulles avec et sans réactifs injectés : ceci correspond à l'erreur expérimentale calculée dans ce 
travail. De ce fait, nous pouvons dire que les réactifs utilisés pour mesurer le coefficient kLa 
dans les vins blanc et rouge n’affectent pas la taille des bulles et donc l’aire interfaciale 
associée. 
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Figure IV. 80. Comparaison des valeurs de kLa obtenues par la méthode au sulfite (nouvelle) 
et par celle de dégazage à l’azote (classique) 
 
La Figure IV. 80 présente la comparaison des valeurs du coefficient kLa obtenues par les 
méthodes développées pour des vins blanc et rouge et celles obtenues par la méthode de 
dégazage à l’azote (classique) pour des conditions opératoires identiques.  
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D’après la Figure IV. 80, peu de différences sont observées entre les valeurs du coefficient 
kLa obtenues expérimentalement par la méthode au sulfite (nouvelle) et par celle de dégazage 
à l’azote (classique). Nous observons une différence maximale de ±15% qui correspond à 
l'erreur expérimentale calculée dans ce travail. Pour la nouvelle méthode, aucun modèle de 
mélange pour la phase liquide n’est à supposer, c’est pourquoi, pour la suite de ce travail avec 
du vin, la nouvelle méthode est retenue. 
b) Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) en fonction du débit de gaz injecté  
Sur la Figure IV. 81 est reportée la variation du coefficient volumique de transfert de matière 
en fonction du débit de gaz injecté pour les différentes phases liquides. 
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Figure IV. 81. Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) en fonction du débit de gaz 
pour les vins blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
Quelle que soit la phase liquide, le coefficient volumique de transfert de matière (kLa)  
augmente avec le débit de gaz injecté. Pour un débit de gaz donné, les tendances obtenues 
peuvent se résumer par : kLa (vin blanc) ≅ kLa (vin rouge) > kLa (Eau). Nous pouvons 
constater qu’il y a un effet de la tension superficielle du vin sur le coefficient volumique de 
transfert de matière (kLa).  
La dissociation des valeurs du coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) et de l’aire 
interfaciale (a) est donc essentielle pour interpréter correctement les variations du kLa et 
comprendre les phénomènes de transfert et de consommation de l’oxygène dans les processus 
de vinification. 
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IV.3.2.2 Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)  
 
Dans ce paragraphe, les valeurs du coefficient kL calculées par le rapport du coefficient (kLa) 
sur l’aire interfaciale (a) seront présentées en fonction du débit de gaz et du diamètre de bulles 
générées. 
a) Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du débit de gaz injecté  
La Figure IV. 82 présente les évolutions du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL) en fonction du débit de gaz pour les différentes phases liquides.  
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Figure IV. 82. Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du débit de gaz 
injecté pour les vins blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
Selon l’erreur expérimentale obtenue par les mesures de kLa et de a, les erreurs 
expérimentales moyenne et maximales pour déterminer la valeur de kL sont respectivement 
égales à  ± 15 % et  ± 30 % (Annexe IX).  
Quelle que soit la phase liquide, les coefficients kL augmentent puis restent 
approximativement constants avec le débit de gaz. Dans le cas des vins, les coefficients kL 
obtenus sont bien inférieurs à ceux de l’eau. Contrairement aux résultats obtenus sur les 
coefficients kLa, la tendance suivante peut être dégagée : kL (vin blanc) < kL (vin rouge) < kL 
(Eau) : ces résultats proviennent de l’augmentation de l’aire interfaciale obtenue dans le cas 
des vins (Figure IV. 66). De ce fait, nous pouvons constater que la modification des 
coefficients kLa et kL obtenue dans le cas du vin est reliée à la modification de la nature de 
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l’interface (dB et χ), de l’hydrodynamique locale de bulles (UB et CD) et donc de l’aire 
interfaciale due à l’effet de la tension superficielle du vin (Partie IV. 2).  
 
Ces observations confirment l’influence significative de la tension superficielle du vin non 
seulement sur l’aire interfaciale d’échange, mais aussi sur les coefficients de transfert (kLa et 
kL) dans le transfert d’oxygène des processus de vinification. 
b) Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du diamètre de bulles  
La Figure IV. 83 présente les évolutions du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL) en fonction du diamètre de bulles générées pour les différentes phases liquides. 
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Figure IV. 83. Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) en fonction du diamètre de 
bulles générées pour les vins blanc et rouge (membrane flexible N1) 
 
Quelle que soit la phase liquide, les trois zones du coefficient kL précédemment présentées sur 
la Figure IV. 72. sont retrouvées. Les coefficients kL restent approximativement constants 
pour des diamètres de bulles générées inférieurs à 1.5 mm (kL petit) et supérieurs à 3.5 mm (kL 
grand). De plus, une augmentation des valeurs de kL transition est observée dans la zone de 
transition (1.5 < dB < 3.5 mm). Ces résultats confirment l’influence de la nature de l’interface 
des bulles sur le phénomène de transfert au niveau de l’interface gaz-liquide.  
Dans le cas des vins blanc et rouge, les mêmes allures de courbes sont trouvées et les valeurs 
de kL obtenues dans les zones de kL petite et de kL transition sont quasiment proches de celles 
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obtenues dans le cas de l’eau. Cependant, des différences significatives sont observées quand 
la taille des bulles augmente (zone de kL grand) : la différence en terme de coefficient kL 
correspond aux valeurs de la tension superficielle statique : σL (vin blanc) < σL (vin rouge) < 
σL (Eau). De ce fait, nous pouvons constater que l’influence de la tension superficielle du vin 
sur le coefficient kL est plus importante pour les grandes tailles de bulles générées. Pour les 
bulles de petites tailles, c’est la nature de l’interface d’échange de bulles qui contrôle plutôt la 
variation des coefficients kL dans les zones de kL petit et de kL transition. 
A partir de ces résultats sur l’évolution des coefficients kL en fonction du diamètre de bulles 
générées, il est possible de constater qu’il n’est pas nécessaire de générer des bulles très 
petites (dB < 1 mm) pour améliorer la capacité de transfert de matière gaz-liquide. En fait, 
l’augmentation de l’aire interfaciale obtenue par la génération de bulles de petites tailles peut 
être compensée par la diminution du coefficient kL associé aux valeurs de kL de la zone de kL 
rigide (kL ≅ 1.10-4 m.s). 
 
Le distributeur de type céramique utilisé pour la micro-oxygénation du vin (Partie IV.2, 
paragraphe IV.2.2.1) génère des bulles de petites tailles à des fréquences très élevées. Il 
permet donc de relever les performances en terme d’aire interfaciale d’échange pour le 
transfert d’oxygène dans les processus de vinification. Cependant, les inconvénients 
rencontrés avec ces distributeurs en terme de consommation énergétique et en terme de 
problèmes d'encrassement des pores par des particules doivent être considérés. Enfin, il est 
donc possible de conclure que le choix du type du distributeur de gaz est indispensable à 
l’amélioration de la capacité du transfert d’oxygène dans les processus de vinification. 
Bien que moins performant au niveau aire d’échange développée, les distributeurs de type 
membrane flexible pourraient trouver leur place dans la micro-oxygénation des vins. 
 
IV.3.2.3 Synthèse des résultats sur l’influence de la tension superficielle du vin 
 
Le Tableau IV. 14 présente les résultats concernant l’effet la tension superficielle du vin sur 
les différents paramètres du transfert de matière (le coefficient volumique de transfert de 
matière kLa et le coefficient de transfert de matière côté liquide kL) et sur les aires 
interfaciales associées pour les différentes phases liquides (eau, vin blanc et vin rouge).  
 
                                                                      IV. Résultats et discussions : Transfert de matière gaz-liquide  
 227
Phase liquide Aire interfaciale Transfert de matière gaz-liquide 
Type σL statique (mN/m) 
a  
(m-1) 
kLa 
(s-1) 
kL 
(m.s-1) 
Eau 72 3.1 - 11.2 3.67.10-4 – 4.13.10-3 1.02.10-4 – 4.07.10-4 
Vin blanc 55 4.7-23.2 6.19.10-4 – 6.54.10-3 1.31.10-4 – 2.45.10-4 
Vin rouge 60 5.1-21.8 9.67.10-4 – 6.96.10-3 1.90.10-4 – 3.37.10-4 
 
Tableau IV. 14.  Synthèse des résultats sur l’influence de la tension superficielle du vin  
 
D’après le Tableau IV. 14, les effets de la tension superficielle du vin sont observés en terme 
d’aire interfaciale, reliée à la génération et à l’hydrodynamique de bulles générées, et de 
coefficients de transfert de matière (kLa et kL). L’augmentation de l’aire interfaciale obtenue 
par la génération de bulles de petites tailles (σL statique diminue, augmentation de l’énergie mise 
en jeu) peut être compensée par la diminution du coefficient de transfert côté liquide (kL). 
En conclusion, il est très intéressant de remarquer que les connaissances sur la caractérisation 
de la phase liquide et sur le choix du type du distributeur de gaz sont indispensables à 
l’amélioration de la capacité du transfert d’oxygène dans les processus de vinification. 
 IV.3.3 Conclusion partielle 
Afin de caractériser l’effet de la physico-chimie de la phase liquide sur le transfert de matière 
au niveau de l’interface gaz-liquide, différentes phases liquides ont été analysées : 
 
Influence de tensio-actifs (TA) 
Des phases liquides constituées par des solutions aqueuses à base de différentes 
concentrations en TA anionique, non ionique ou cationique ont été testées en déterminant 
les paramètres suivants : 
 
Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) 
¾ Deux méthodes sont appliquées pour la détermination du coefficient kLa : la méthode 
de dégazage à l’azote (classique) et la méthode basée sur un bilan matière sur la 
quantité de sulfite de sodium utilisée (nouvelle).  
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¾ Pour la nouvelle méthode de mesure du kLa, le réactif présent dans la colonne (10 < 
[Na2SO3] < 150 mg/l) ne modifie pas la taille des bulles et donc l’aire interfaciale 
associée. 
¾ En comparant les deux méthodes de calcul du kLa, une différence de ± 15% a été 
observée entre les deux méthodes de détermination du coefficient kLa. L’avantage de 
cette nouvelle méthode est qu’aucun modèle de mélange dans la phase liquide n’a à 
être considéré. De ce fait, la nouvelle méthode développée a été retenue. 
¾ Quel que soit le distributeur de gaz et la phase liquide, les coefficients volumiques de 
transfert de matière (kLa) augmentent de façon classique avec le débit de gaz injecté et 
dépendent du type de distributeur de gaz utilisé. 
¾ En présence de TA, les coefficients kLa sont inférieurs à ceux obtenues dans l’eau. Les 
tendances obtenues peuvent se résumer globalement par : kLa (TA non ionique) < kLa 
(TA cationique) < kLa (TA anionique) <  kLa (Eau). 
 
Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) 
¾ Les erreurs expérimentales moyennes et maximales pour déterminer la valeur de kL 
sont dues aux erreurs expérimentales liées aux mesures de kLa et de a et 
respectivement égales à  ± 15 % et  ± 30 %. 
¾ Les coefficients kL augmentent puis restent approximativement constants avec le débit 
de gaz. Ce paramètre est indépendant du type de distributeur de gaz et des propriétés 
physiques du distributeur de gaz utilisé. Il ne varie pas avec la fréquence de formation 
des bulles. 
¾ En présence de tensio-actifs, les coefficients kL obtenus sont inférieurs à ceux obtenus 
dans l’eau. Globalement, la tendance suivante peut être dégagée : 
 kL (TA non ionique) < kL (TA cationique) < kL (TA anionique) <  kL (Eau).  
¾ Quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide, les coefficients kL restent 
approximativement constants pour des diamètres de bulles générées supérieurs à 3.5 
mm ou inférieurs à 1.5 mm, ils varient ensuite pour des diamètres de bulles générées 
compris entre 3.5 mm et 1.5 mm. 
dB < 1.5 mm : 
Les valeurs des coefficients de transfert kL sont faibles pour des bulles de petites tailles et sont 
égales à environ 1.10-4 m/s pour les différentes phases liquides étudiées. Ces résultats sont en 
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accord avec ceux obtenus par Calderbank et Moo-yong (1961) sur l’effet de l’interface de la 
bulle (rigide ou mobile) sur le coefficient kL. Pour les différentes phases liquides étudiées, la 
rigidité de l’interface de la bulle est dépendante de sa sphéricité. 
 
1.5 mm < dB < 3.5 mm : 
Pour cette gamme de diamètre, dans le cas de l’eau, une augmentation des valeurs de kL est 
observée: cette zone de transition du coefficient kL semble correspondre au passage de la 
forme sphérique à la forme ellipsoïdale. Ces résultats confirment l’importance de la 
modification de la nature de l’interface des bulles (rigide à mobile) et donc leur 
hydrodynamique associée sur le phénomène de transfert au niveau de l’interface gaz-liquide. 
Cependant, dans cette même gamme de diamètre de bulles, en présence de TA, 
l’augmentation des valeurs de kL constatée diminue avec la concentration en TA et devient 
presque nulle mais supérieure lorsque la concentration en TA est suffisante pour atteindre un 
taux de recouvrement se égal à 1. Dans ce cas, ce n’est plus une modification de la nature de 
l’interface associée à un changement de géométrie (sphérique à ellipsoïde) qui prévaut, mais 
une modification de la nature de l’interface. Une hypothèse a été retenue : 
- L’interface totalement contaminée par la présence d’un TA, offre une 
résistance au transfert de masse qui devient alors prépondérante face aux 
conditions locales de l’hydrodynamique (ellipsoïde), l’interface reste de type 
mobile, mais est saturée en TA. 
 
dB > 3.5 mm : 
Les valeurs de kL restent constantes en fonction du diamètre de bulles mais varient, pour 
chaque type de distributeur, avec la concentration en TA. Ainsi, lorsque la concentration en 
TA augmente, le taux de recouvrement augmente et la valeur de kL diminue. Ceci signifie que 
pour des bulles d’air supérieures à 3.5 mm, c’est une modification de la nature de l’interface 
par recouvrement des tensioactifs qui devient prépondérante. Le coefficient de transfert de 
matière côté liquide semble dans ces conditions dépendre directement du taux de 
recouvrement se. Il dépend aussi de la nature du TA utilisé. Pour des taux de recouvrement 
égaux à 1, les TA anionique et non ionique ont des valeurs de kL différentes. 
 
Modélisation du coefficient de transfert matière côté liquide (kL)  
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¾ Les modèles existants de Higbie et de Frossling et la corrélation basée sur le 
coefficient de traînée ont été utilisées pour prédire les coefficients kL. Ceux-ci restent 
liés à la notion d’interface d’échange de bulles (rigide et mobile). 
¾ La prédiction du coefficient de transfert kL en considérant la nature de l’interface 
d’échange de bulles est insuffisante pour modéliser les valeurs de kL en présence de 
tensio-actifs (0 < se < 1). 
¾ Un modèle basé sur les propriétés physiques et physico-chimiques à l’échelle 
microscopique des tensio-actifs (taux de recouvrement se) est proposé afin de prédire 
le coefficient kL sur les trois zones du coefficient kL (kL petit, kL grand  et kL transition) pour 
les phases liquides étudiées. 
 
Coefficient kL petit  (dB < 1.5 mm) 
Afin de prédire le coefficient kL correspondant à la taille de bulles inférieure à 1.5 mm (kL 
petit), le modèle de Frossling est utilisé dans ce travail :  
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Coefficient kL transition  (1.5 < dB < 3.5 mm) 
Une relation basée sur la transition géométrique sphère-ellipsoïde des bulles et les propriétés 
physico-chimique des tensio-actifs (taux de recouvrement se) est proposée : 
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Coefficient kL grand  (dB > 3.5 mm) 
Dans la zone de kL grand, la valeur moyenne du coefficient de transfert de matière côté liquide 
(kL) est supposée varier entre les deux valeurs limites de kL (noté kL0 et kL1) correspondant 
respectivement à se = 0 et  se = 1, la relation suivante est proposée pour prédire le coefficient 
kL intermédiaire (0 < se < 1) : 
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¾ Notre modèle de calcul du kL présente des capacités prédictives très intéressantes : une 
bonne adéquation entre les valeurs expérimentales et celles prédites par notre modèle 
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est observée pour les trois zones de variation du coefficient kL en fonction de la taille 
de bulles (écart inférieur à ± 20%).  
¾ Dans le futur, un travail d’approfondissement sur la prédiction des valeurs de kL0 et 
kL1 sera nécessaire afin de modéliser correctement l’évolution du kL. Les valeurs de 
kL1 varient pour les trois TA et semblent donc dépendre de la nature du TA ou de ses 
propriétés.   
 
Influence de la tension superficielle du vin (micro-oxygénation du vin) 
En utilisant la même installation expérimentale que dans le cas des tensio-actifs avec la 
Nouvelle membrane Degrémont avec un seul pore (N1), des études expérimentales sur le 
transfert de matière conduites avec du vin comme phase liquide ont permis de dégager les 
conclusions suivantes sur : 
 
Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) 
¾ La nouvelle méthode de calcul des coefficients kLa développée pour les vins blanc et 
rouge est utilisée et comparée à la méthode classique (différence maximale de ± 30%). 
De plus, les réactifs utilisés pour mesurer le coefficient kLa dans les vins blanc et 
rouge n’affectent pas la taille des bulles et donc l’aire interfaciale associée. 
¾ De façon classique, les coefficients kLa augmentent avec le débit de gaz injecté. Les 
tendances obtenues peuvent se résumer par : 
 kLa (vin blanc) ≅ kLa (vin rouge) > kLa (Eau). 
 
Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) 
¾ Les évolutions du coefficient kL en fonction du débit de gaz et du diamètre de bulles 
générées ont les mêmes profils que celles obtenues pour les phases liquides 
précédemment étudiées.  
¾ Contrairement aux résultats obtenus sur les coefficients kLa, la tendance suivante peut 
être dégagée : kL (vin blanc) < kL (vin rouge) < kL (Eau). Ces résultats montrent que 
l’augmentation de l’aire interfaciale obtenue par la génération de bulles de petites 
tailles (σL statique diminue) dans le cas du vin peut être compensée par la diminution du 
coefficient de transfert côté liquide (kL). 
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¾ Une différence significative en terme de coefficient kL est bien observée pour les 
grandes tailles de bulles générées : ceci correspond aux valeurs de la tension 
superficielle statique : σL (vin blanc) < σL (vin rouge) < σL (Eau). Cependant, c’est la 
nature de l’interface d’échange de bulles qui contrôle plutôt la variation des 
coefficients kL dans les zones kL petit et kL transition. 
 
Enfin, nous pouvons constater que la modification de la concentration en TA, même en très 
faible quantité, modifiant la tension superficielle et donc le taux de recouvrement se, peut 
affecter significativement les phénomènes de transfert de matière gaz-liquide, par 
modification de la résistance à l’interface. 
 La diminution des coefficients kL constatée en présence de TA pour des bulles de taille 
comprise entre 1.5 et 6 mm, peut-être de deux natures : 
- un effet géométrique du à une diminution de la taille des bulles associée à une 
diminution de tension superficielle. De plus petites tailles, les bulles 
deviennent plus sphériques, la condition de glissement à l’interface de la 
bulle devient nulle, elle caractérise une interface de type rigide. 
- Un effet purement chimique associé à la présence d’un film de TA recouvrant 
l’interface. L’interface totalement contaminée par la présence des TA, offre 
une résistance au transfert de masse qui devient alors prépondérante face aux 
conditions locales de l’hydrodynamique (ellipsoïde), l’interface est saturée 
mais reste de type mobile. 
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Les contacteurs à bulles sont communément rencontrés dans de multiples procédés 
physiques et chimiques dont les domaines d’applications sont variés. Ce type de réacteur est 
basé sur la dispersion de bulles de gaz dans une phase liquide afin d’obtenir une aire 
interfaciale maximale et d’assurer le transfert d’un constituant d’une phase vers une autre 
phase. 
 
Selon le procédé, des distributeurs de gaz de type rigides (plaques percées ou poreux) ou 
flexibles (membranes souples) sont utilisés comme systèmes d’aération. Ils jouent un rôle 
important sur la taille de bulles initiales au niveau de l’injection, sur l’hydrodynamique de la 
phase gaz et de la phase liquide et donc sur l’aire interfaciale générée (a). Pourtant, aucune 
méthode précise permet de caractériser et de comparer l’influence des différentes membranes 
flexibles existant sur le marché.     
 
En condition réelle, des caractéristiques physico-chimiques très variées sont rencontrées dans 
l’utilisation des contacteurs à bulles. Des conséquences notables sur les grandeurs 
caractérisant l’hydrodynamique des contacteurs à bulles et les grandeurs caractérisant le 
transfert de matière ont été observées, mais elles restent mal quantifiées. 
 
S’inscrivant dans la thématique des contacteurs à bulles, ce travail avait, dans un premier 
temps, pour objectif de proposer des outils permettant de caractériser des membranes flexibles 
et donc de définir le rôle exact du distributeur de gaz sur la génération et l’hydrodynamique 
de bulles dans l’eau claire. De proposer aussi des outils de détermination de l’aire interfaciale 
développée par un train de bulles. Ensuite, l’objectif était de comprendre les phénomènes du 
transfert de matière au niveau de l’interface gaz-liquide en milieu complexe. Le 
coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) a été déterminé à partir de la méthode de 
dissociation kL et a, qui repose sur des mesures des coefficients volumiques de transfert de 
matière (kLa) et d’aire interfaciale (a).   
 
L’objectif général de cette thèse était de comprendre les paramètres qui conditionnent le 
transfert de matière gaz-liquide (a, kLa et kL) et donc de maîtriser les performances des 
contacteurs à bulles utilisés en condition réelle.  
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Ce travail a été réalisé sur une cellule de visualisation, de petite taille, permettant la 
génération de différents types de bulles. Des mesures à l’échelle locale de l’aire interfaciale 
(a) et du coefficient volumique de transfert de matière (kLa) pour une phase liquide donnée 
ont donc pu être obtenues. De ce fait, le coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) 
associé a pu être calculé par le rapport du coefficient (kLa) sur l’aire interfaciale (a).  
Dans ce travail, la détermination de l’aire interfaciale d’échange c’est faite par mesure vidéo 
et traitement d’images. La modélisation du diamètre des bulles au cours de leur formation a 
aussi été considérée. La permutation des systèmes de distribution de gaz (rigide et flexible) a 
permis d’appréhender l’effet de l’hydrodynamique locale sur les phénomènes du transfert de 
matière.  
La caractérisation physico-chimique des phases liquides étudiés c’est faite par les mesures de 
tensions superficielles (statique et dynamique) et la détermination de concentration micellaire 
critique et de grandeurs caractéristiques d’adsorption. Ceci a permis de mieux comprendre 
l’effet de la physico-chimie de la phase liquide sur le coefficient kL.  
 
L’ensemble des résultats expérimentaux a conduit aux principales conclusions suivantes : 
 
Génération et hydrodynamique de bulle dans l’eau claire 
 
Dans cette partie, l’objectif était de proposer des outils permettant de caractériser des 
membranes flexibles au niveau : 
¾ Propriétés physiques : diamètre de l’orifice, état de surface et modèle d’élasticité et 
perte de charge. 
¾ Dynamique de formation de bulles : processus et mécanisme de croissance de bulles, 
phénomène d’adhésion de la bulle sur le distributeur et forces exercées sur la bulle 
¾ Bulles générées et performances de la membrane : la taille et la fréquence de 
formation de bulles générées, le phénomène de coalescence au niveau de la génération 
de bulles, l’aire interfaciale et la puissance dissipée.  
 
Les résultats obtenus ont permis de tirer les conclusions suivantes : 
 
En terme de propriétés physiques : 
¾ Les trois types des membranes flexibles (membrane Maison, Ancienne et Nouvelle 
membranes Degrémont) avec un seul et 4 pores ont été caractérisés en terme de 
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diamètre d’orifice, d’élasticité et de pertes de charge (perte de charge critique ∆PC, 
coefficient de perte de charge f, coefficient d’orifice kOR).  
¾ La Nouvelle membrane Degrémont est plus rigide que les deux autres membranes. De 
plus, une augmentation de la rigidité est trouvée dans le cas des membranes avec 4 
pores.  
¾ Le diamètre de l’orifice, le nombre des orifices et l’élasticité jouent un rôle très 
important sur la consommation énergétique de la membrane.  
¾ Des différences fondamentales de nature et de propriétés physiques entre ces 
membranes et un orifice rigide (Loubière, 2002) ont été mises en exergue sur le 
Tableau IV. 4.  
 
En terme de dynamique de formation de bulles : 
¾ La formation de bulles par des membranes flexibles est un processus continu alors 
qu’il est discontinu pour un orifice rigide. La dynamique du phénomène est inhérente 
à la nature de l’orifice. 
¾ Pour le même débit de gaz injecté, la variation de la vitesse d’ascension (dy/dt), de 
l’accélération verticale de la bulle (d2y/dt2) et du rapport du diamètre d’embase sur le 
diamètre d’orifice (dE/dOR) obtenues pour la Nouvelle membranes Degrémont avec un 
seul pore a la même tendance que pour chaque pore de cette membrane avec 4 pores. 
Les tendances décrites pour cette membrane sont globalement valides pour les autres 
membranes flexibles testées.  
¾ Sur le Tableau IV. 5, les valeurs de (dy/dt), de (d2y/dt2) et de (dE/dOR) pour la 
Nouvelle membrane Degrémont sont caractéristiques de celles d’un orifice rigide. Ces 
résultats sont cohérents avec les études des propriétés physiques (élasticité) de la 
membrane précédemment présentés.  
¾ Pour la membrane flexible, les forces d’Archimède et de tension superficielle sont 
dominantes. Quand le débit de gaz augmente, l’importance des forces d’inertie et force 
de quantité de mouvement du gaz s’accroît. Pour les membranes avec 4 pores, les 
même tendances des forces sont observées et les forces de traînée sont négligeables. 
Pour l’orifice rigide, la croissance et le détachement sont contrôlés par les forces 
d’Archimède, de tension superficielle et d’inertie.  
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En terme de bulles générées et de performances de la membrane 
¾ Pour un même débit de gaz, les bulles générées par la Nouvelle membrane Degrémont 
sont nettement plus grosses que celles générées par la membrane Maison et 
l’Ancienne membrane Degrémont.  
¾ Pour la Nouvelle membrane Degrémont, les diamètres de bulles sont indépendants du 
débit de gaz, mais ils croissent logarithmiquement avec le débit de gaz pour les deux 
autres membranes flexibles. Cependant, des comportements opposés sont observés en 
terme de la fréquence de formation de bulles. De plus, les membranes qui génèrent les 
bulles les plus petites ont les fréquences de formation les plus élevées. 
¾ Les évolutions du diamètre de bulles et de la fréquence de formation obtenues pour la 
Nouvelle membrane Degrémont sont analogues à celles de l’orifice rigide (Tableau 
IV. 6) : ces observations sont cohérentes avec les études des propriétés physiques de 
cette membrane précédemment présentée.    
¾ Quelle que soit la membrane, l’aire interfaciale augmente en fonction du débit de gaz 
injecté et de la puissance dissipée.  
¾ Les aires interfaciales obtenues pour chaque pore de la membrane avec 4 pores sont 
similaires à celles obtenues pour la membrane avec un seul pore. Les effets du 
diamètre de bulles générées et de la fréquence de la formation de bulles se compensent 
entre eux sur les résultats de l’aire interfaciale.  
¾ Les valeurs totales de a obtenues par les membranes avec 4 pores sont plus grandes 
que pour la membrane avec un seul pore. Les plus grandes aires interfaciales sont 
obtenues avec les deux membranes Degrémont et les plus petites avec les membranes 
Maison.  
¾ Pour une valeur de la puissance dissipée, les plus petites (a) sont obtenues avec la 
membrane Maison et les plus grandes avec les deux membranes Degrémont. Les 
paramètres comme le nombre d’orifice et la durée de vie de la membrane doivent être 
pris en considération pour bien comparer les deux membranes Degrémont en terme de 
performances.  
¾ Sur le Tableau IV. 6, l’aire interfaciale obtenue par les membranes flexibles est plus 
grande que celle obtenue pour le distributeur de type rigide. Cependant, il y a une 
consommation énergétique plus importante dans le cas de la membrane flexible.   
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Les distributeurs de gaz de type « membranes flexibles » ont été caractérisés et comparés en 
terme de propriétés physiques, de dynamique de formation de bulles, de bulle générées et de 
performances énergétiques. Il a été montré que la rigidité et le nombre d’orifice situé sur la 
membrane peuvent jouer un rôle très important sur les performances de transfert de matière et 
sur le coût énergétique, ces paramètre seront à considérer dans le développement d’un 
nouveau distributeur de gaz. 
 
 
Influence de la physico-chimie sur la génération de bulle et sur leur devenir 
 
Dans cette partie, les résultats obtenus dans cette partie ont été séparés en deux, une partie 
relative aux solutions tensioactives, l’autre relative à deux types de vin. L’étude relative aux 
tensio-actifs est présentée de la manière suivante : 
¾ Caractérisation des phases liquides étudiées : mesures de tensions superficielles 
(statique et dynamique) et détermination de concentration micellaire critique et de 
grandeurs caractéristiques d’adsorption ; 
¾ Quantification des effets physico-chimiques sur la génération de bulles (taille et 
fréquence de formation associée) ; 
¾ Caractérisation de l’hydrodynamique des bulles générées par détermination des 
vitesses d’ascension et des coefficients de traînée, calcul des aires interfaciales 
d’échange développées pour une phase liquide donnée. 
 
L’étude relative aux vins a été présentée de la manière suivante : le distributeur de gaz utilisé, 
le type céramique a été caractérisé du point de vue performance énergétique et 
hydrodynamique. L’influence de la tension superficielle du vin sur la génération de bulles a 
ensuite été analysée. 
 
Influence de tensio-actifs (TA) 
Des phases liquides basées sur des solutions aqueuses à base de différentes concentrations en 
TA anionique, non ionique ou cationique ont été testées de la manière suivante : 
 
Caractérisation des phases liquides étudiées en présence de tensio-actifs 
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¾ Les tensions superficielles (statique et dynamique), les Concentrations Micellaires 
Critiques (CMC) et les grandeurs caractéristiques d’adsorption (
∞
Γ  et K) ont mis en 
évidence des comportements différents entre les phases liquides (Tableau IV. 7 et 8) ; 
¾ A partir des valeurs de K et de
∞
Γ , il a été possible de calculer la fraction de sites 
occupés par les molécules de tensio-actifs à l’équilibre (taux de recouvrement) se en 
fonction des concentration en TA présentées sur le Tableau IV. 8. Cette valeur du taux 
de recouvrement a été utilisée pour caractériser les différentes phases liquides étudiées 
dans la partie relative au transfert de masse. 
 
Génération de bulles en présence de tensio-actifs 
¾ Quelle que soit la phase liquide, les variations de la taille et de la fréquence de la 
formation de bulles classiquement observées avec les différents types de distributeur 
(rigide ou membrane flexible) sont conservées ;  
¾ Quel que soit le distributeur de gaz, les tailles de bulles générées en présence de TA 
sont globalement réduites et les bulles formées sont plus sphériques : les fréquences de 
formation associées sont alors plus grandes. 
¾ Pour les faibles débits de gaz (QG < 1 ml/s), les limites de la notion de tension 
superficielle statique sont observées : les plus petits diamètres de bulles ne sont pas 
obtenus avec la solution de plus faible tension superficielle, mais avec le TA non 
ionique. La cinétique d’adsorption n’est pas négligeable, elle conditionne l’impact des 
molécules de TA dès l’étape de formation des bulles qui dans ces conditions 
opératoires est prépondérante dans la définition de la taille des bulles ; 
¾ Quand le débit de gaz augmente, le diamètre de bulle s’ordonne alors selon les valeurs 
de la tension superficielle statique. De plus, il n'est plus contrôlé par le bilan des forces 
au détachement, mais plutôt par la puissance dissipée dans la phase liquide qui 
conditionne les phénomènes de rupture et coalescence de bulles ; 
¾ Quel que soit le type de distributeur de gaz, pour un débit de gaz donné, la taille des 
bulles est relative au type de distributeur, à la nature du tensio-actif et à sa 
concentration. 
 
Hydrodynamique de bulles générées et aire interfaciale 
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¾ En présence de tensio-actifs, les vitesses d’ascension de bulles sont plus petites que 
celles obtenues dans le cas de l’eau, à l’inverse, les coefficients de traînée sont plus 
importants que ceux obtenus dans le cas de l’eau  ; 
¾ Le changement de la forme des bulles (de la forme sphérique à la forme ellipsoïdale) 
modifie la vitesse d’ascension et aussi le coefficient de traînée des bulles générées ; 
¾ Quel que soit le distributeur de gaz et la phase liquide, l’aire interfaciale augmente de 
façon classique avec le débit de gaz. De plus, ces valeurs dépendent du type de 
distributeurs utilisé ; 
¾ En présence de TA, les aires interfaciales sont supérieures à celles obtenues dans 
l’eau : Globalement, la tendance suivante ont pu être dégagée : a (TA non ionique) > a 
(TA cationique) > a (TA anionique) > a (Eau).  
¾ Les variations de l’aire interfaciale sont directement reliées aux variations de dB, fB et 
UB dépendantes du type de TA et de sa concentration. 
 
Influence de la tension superficielle du vin (micro-oxygénation du vin) 
Les études expérimentales conduites avec du vin comme phase liquide ont permis de dégager 
les conclusions suivantes sur : 
 
Le distributeur de type céramique utilisé pour la micro-oxygénation du vin 
¾ Dans cette partie, une solution alcoolique à 12% (σL=54 mN/m et pH=3.2) a été 
utilisée pour représenter du vin. Les résultats obtenus ont été comparés avec ceux 
obtenus pour de l’eau ; Ce distributeur « micro-oxygénation » génère une petite taille 
de bulles (fréquence de la formation très importante) et donc permet de relever les 
performances en terme d’aire interfaciale d’échange dans le transfert d’oxygène des 
processus de vinification ; 
¾ L’influence de la tension superficielle grâce à la solution alcoolique utilisée a été 
observée sur la perte de charge, sur la génération de bulles, sur l’hydrodynamique de 
bulles générées et donc sur l’aire interfaciale ; 
¾ Les problèmes liés au contrôle de la quantité d’oxygène transféré, à la consommation 
énergétique et à l'encrassement des pores par des particules ont été soulignés, ils 
représentent alors des inconvénients pour ce type de distributeur. 
 
Influence de la tension superficielle du vin (blanc et rouge) 
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¾ Les vins blanc et rouge étudiés ont été caractérisés en terme des tensions superficielles 
statiques et de teneur en dioxyde de soufre SO2 présent.  
¾ La membrane flexible avec un seul pore (N1) a été utilisée dans cette partie pour 
obtenir une précision élevée sur la détermination de l’aire interfaciale : les variations 
de la taille et de la fréquence de la formation correspondant à la membrane de type 
flexible ont été observées ;   
¾ Les diamètres des bulles sont largement réduits dans le cas du vin et les tendances 
peuvent se résumer par : dB (vin blanc) < dB (vin rouge) < dB (Eau) : ces observations 
sont reliées directement aux valeurs de la tension superficielle statique ; 
¾ Les bulles générées dans les vins sont plus sphériques et leurs fréquences de formation 
sont plus grandes que celles obtenues dans l’eau ; 
¾ Les effets de la tension superficielle du vin sont légèrement prononcés sur la vitesse 
d’ascension de bulles, mais nettement observés sur le coefficient de traînée de bulles ;    
¾ De façon classique, l’aire interfaciale d’échange augmente avec le débit de gaz. Dans 
le cas du vin, une augmentation de cette valeur a été constatée : les tendances 
observées peuvent se résumer par : a (vin blanc) > a (vin rouge) > a (Eau). 
 
L’influence de la physico-chimie des phases liquides étudiées (tensio-actifs ou vins) est 
déterminante sur la génération des bulles, sur l’hydrodynamique et donc sur l’aire interfaciale 
développée. 
 
 
Transfert de matière gaz-liquide 
 
Dans cette partie, les résultats obtenus concernant les études du transfert de matière gaz-
liquide ont été présentés en deux parties, une partie relative aux solutions tensioactives, 
l’autre relative à deux types de vin. L’étude relative est présentée de la manière suivante : 
¾ Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) : comparaison des méthodes de 
mesure utilisée et évolution du kLa pour chaque condition opératoire.   
¾ Coefficient de transfert matière côté liquide (kL) : variation de ce paramètre pour les 
débits de gaz et les diamètres de bulles générées. 
¾ Modélisation du coefficient de transfert matière côté liquide (kL)    
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Les résultats obtenus ont permis de tirer les conclusions suivantes : 
 
Influence de tensio-actifs (TA) 
Des phases liquides constituées par des solutions aqueuses à base de différentes 
concentrations en TA anionique, non ionique ou cationique ont été testées en déterminant les 
paramètres suivants : 
 
Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) 
¾ Deux méthodes ont été appliquées pour la détermination du coefficient kLa : la 
méthode de dégazage à l’azote (classique) et la méthode basée sur un bilan matière sur 
la quantité de sulfite de sodium utilisée (nouvelle).  
¾ Pour la nouvelle méthode de mesure du kLa, le réactif présent dans la colonne (10 < 
[Na2SO3] < 150 mg/l) ne modifie pas la taille des bulles et donc l’aire interfaciale 
associée. 
¾ En comparant les deux méthodes de calcul du kLa, une différence de ± 15% a été 
observée entre les deux méthodes de détermination du coefficient kLa. L’avantage de 
cette nouvelle méthode est qu’aucun modèle de mélange dans la phase liquide n’a à 
être considéré. De ce fait, la nouvelle méthode développée a été retenue. 
¾ Quel que soit le distributeur de gaz et la phase liquide, les coefficients volumiques de 
transfert de matière (kLa) augmentent de façon classique avec le débit de gaz injecté et 
dépendent du type de distributeur de gaz utilisé. 
¾ En présence de TA, les coefficients kLa sont inférieurs à ceux obtenues dans l’eau. Les 
tendances obtenues peuvent se résumer globalement par : kLa (TA non ionique) < kLa 
(TA cationique) < kLa (TA anionique) <  kLa (Eau). 
 
Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) 
¾ Les erreurs expérimentales moyennes et maximales pour déterminer la valeur de kL 
sont dues aux erreurs expérimentales liées aux mesures de kLa et de a et 
respectivement égales à  ± 15 % et  ± 30 %. 
¾ Les coefficients kL augmentent puis restent approximativement constants avec le débit 
de gaz. Ce paramètre est indépendant du type de distributeur de gaz et des propriétés 
physiques du distributeur de gaz utilisé. Il ne varie pas avec la fréquence de formation 
des bulles. 
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¾ En présence de tensio-actifs, les coefficients kL obtenus sont inférieurs à ceux obtenus 
dans l’eau. Globalement, la tendance suivante a pu être dégagée : 
 kL (TA non ionique) < kL (TA cationique) < kL (TA anionique) <  kL (Eau).  
¾ Quels que soient le distributeur de gaz et la phase liquide, les coefficients kL restent 
approximativement constants pour des diamètres de bulles générées supérieurs à 3.5 
mm ou inférieurs à 1.5 mm, ils varient ensuite pour des diamètres de bulles générées 
compris entre 3.5 mm et 1.5 mm. 
 
dB < 1.5 mm : 
Les valeurs des coefficients de transfert kL sont faibles pour des bulles de petites tailles et sont 
égales à environ 1.10-4 m/s pour les différentes phases liquides étudiées. Ces résultats sont en 
accord avec ceux obtenus par Calderbank et Moo-yong (1961) sur l’effet de l’interface de la 
bulle (rigide ou mobile) sur le coefficient kL. Pour les différentes phases liquides étudiées, la 
rigidité de l’interface de la bulle est dépendante de sa sphéricité. 
1.5 mm < dB < 3.5 mm : 
Pour cette gamme de diamètre, dans le cas de l’eau, une augmentation des valeurs de kL est 
observée: cette zone de transition du coefficient kL semble correspondre au passage de la 
forme sphérique à la forme ellipsoïdale. Ces résultats confirment l’importance de la 
modification de la nature de l’interface des bulles (rigide à mobile) et donc leur 
hydrodynamique associée sur le phénomène de transfert au niveau de l’interface gaz-liquide. 
Cependant, dans cette même gamme de diamètre de bulles, en présence de TA, 
l’augmentation des valeurs de kL constatée diminue avec la concentration en TA et devient 
presque nulle mais supérieure lorsque la concentration en TA est suffisante pour atteindre un 
taux de recouvrement se égal à 1. Dans ce cas, ce n’est plus une modification de la nature de 
l’interface associée à un changement de géométrie (sphérique à ellipsoïde) qui prévaut, mais 
une modification de la nature de l’interface. Une hypothèse a été retenue : 
- L’interface totalement contaminée par la présence d’un TA, offre une 
résistance au transfert de masse qui devient alors prépondérante face aux 
conditions locales de l’hydrodynamique (ellipsoïde), l’interface reste de type 
mobile, mais est saturée en TA. 
dB > 3.5 mm : 
Les valeurs de kL restent constantes en fonction du diamètre de bulles mais varient, pour 
chaque type de distributeur, avec la concentration en TA. Ainsi, lorsque la concentration en 
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TA augmente, le taux de recouvrement augmente et la valeur de kL diminue. Ceci signifie que 
pour des bulles d’air supérieures à 3.5 mm, c’est une modification de la nature de l’interface 
par recouvrement des tensioactifs qui devient prépondérante. Le coefficient de transfert de 
matière côté liquide semble dans ces conditions dépendre directement du taux de 
recouvrement se. Il dépend aussi de la nature du TA utilisé. Pour des taux de recouvrement 
égaux à 1, les TA anionique et non ionique ont des valeurs de kL différentes. 
 
Modélisation du coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)  
¾ Les modèles existants de Higbie et de Frossling et la corrélation basée sur le 
coefficient de traînée ont été utilisées pour prédire les coefficients kL. Ceux-ci restent 
liés à la notion d’interface d’échange de bulles (rigide et mobile). 
¾ La prédiction du coefficient de transfert kL en considérant la nature de l’interface 
d’échange de bulles est insuffisante pour modéliser les valeurs de kL en présence de 
tensio-actifs (0 < se < 1). 
¾ Un modèle basé sur les propriétés physiques et physico-chimiques à l’échelle 
microscopique des tensio-actifs (taux de recouvrement se) est proposé afin de prédire 
le coefficient kL sur les trois zones du coefficient kL (kL petit, kL grand  et kL transition) pour 
les phases liquides étudiées. La Synthèse sur les modèles développés pour calculer le 
coefficient kL est présentée :   
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¾ Notre modèle de calcul du kL présente des capacités prédictives très intéressantes : une 
bonne adéquation entre les valeurs expérimentales et celles prédites par notre modèle 
est observée pour les trois zones de variation du coefficient kL en fonction de la taille 
de bulles (écart inférieur à ± 20%).  
¾ Dans le futur, un travail d’approfondissement sur la prédiction des valeurs de kL0 et 
kL1 sera nécessaire afin de modéliser correctement l’évolution du kL. Les valeurs de 
kL1 varient pour les trois TA et semblent donc dépendre de la nature du TA ou de ses 
propriétés.   
 
Influence de la tension superficielle du vin (micro-oxygénation du vin) 
En utilisant la même installation expérimentale que dans le cas des tensio-actifs avec la 
Nouvelle membrane Degrémont avec un seul pore (N1), des études expérimentales sur le 
transfert de matière conduites avec du vin comme phase liquide ont permis de dégager les 
conclusions suivantes sur : 
 
Coefficient volumique de transfert de matière (kLa) 
¾ La nouvelle méthode de calcul des coefficients kLa développée pour les vins blanc et 
rouge est utilisée et comparée à la méthode classique (différence maximale de ± 30%). 
De plus, les réactifs utilisés pour mesurer le coefficient kLa dans les vins blanc et 
rouge n’affectent pas la taille des bulles et donc l’aire interfaciale associée. 
¾ De façon classique, les coefficients kLa augmentent avec le débit de gaz injecté. Les 
tendances obtenues peuvent se résumer par : 
 kLa (vin blanc) ≅ kLa (vin rouge) > kLa (Eau). 
 
Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL) 
¾ Les évolutions du coefficient kL en fonction du débit de gaz et du diamètre de bulles 
générées ont les mêmes profils que celles obtenues pour les phases liquides 
précédemment étudiées.  
¾ Contrairement aux résultats obtenus sur les coefficients kLa, la tendance suivante peut 
être dégagée : kL (vin blanc) < kL (vin rouge) < kL (Eau). Ces résultats montrent que 
l’augmentation de l’aire interfaciale obtenue par la génération de bulles de petites 
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tailles (σL statique diminue) dans le cas du vin peut être compensée par la diminution du 
coefficient de transfert côté liquide (kL). 
¾ Une différence significative en terme de coefficient kL est bien observée pour les 
grandes tailles de bulles générées : elle est relative aux valeurs de la tension 
superficielle statique : σL (vin blanc) < σL (vin rouge) < σL (Eau). Cependant, c’est la 
nature de l’interface d’échange de bulles qui contrôle plutôt la variation des 
coefficients kL dans les zones kL petit et kL transition. 
 
La modification de la concentration en TA, même en très faible quantité, modifiant la tension 
superficielle et donc le taux de recouvrement se, peut affecter significativement les 
phénomènes de transfert de matière gaz-liquide par modification de la résistance à l’interface. 
La diminution des coefficients kL constatée en présence de TA pour des bulles de taille 
comprise entre 1.5 et 6 mm, peut-être de deux natures : 
1. un effet géométrique du à une diminution de la taille des bulles associée à une 
diminution de tension superficielle. De plus petites tailles, les bulles deviennent plus 
sphériques, la condition de glissement à l’interface de la bulle devient nulle, elle 
caractérise une interface de type rigide. 
2. Un effet purement chimique associé à la présence d’un film de TA recouvrant 
l’interface. L’interface totalement contaminée par la présence des TA, offre une 
résistance au transfert de masse qui devient alors prépondérante face aux conditions 
locales de l’hydrodynamique (ellipsoïde), l’interface est saturée mais reste de type 
mobile. 
 
Perspectives de recherches 
 
Il serait intéressant de poursuivre cette étude en :  
¾ optimisant un nouveau distributeur de gaz pour la micro-oxygénation du vin conciliant 
aire interfaciale développée importante et perte de charge faible ; 
¾ appliquant  les connaissances sur la caractérisation de la phase liquide et sur le choix 
du type du distributeur de gaz pour améliorer la capacité du transfert d’oxygène dans 
les processus de vinification ; 
¾ validant les résultats relatifs aux variations de kL en fonction de la nature physico-
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chimique des solutions étudiées sur des installations expérimentales de plus grande 
taille ;  
¾ effectuant un travail d’approfondissement sur la prédiction des valeurs de kL0 et kL1 
sera nécessaire afin de modéliser correctement l’évolution du kL. Les valeurs de kL1 
varient pour les trois TA et semblent donc dépendre de la nature du TA ou de ses 
propriétés ; 
¾ approfondissant le rôle du taux de recouvrement se sur le coefficient kL des très petites 
tailles de bulles ; 
¾ réalisant une relation entre les valeurs de taux de recouvrement se et le stagnant cap ϕ. 
¾ Développant des modèles fiables et simples pour prédire le coefficient de traînée CD, 
kL… afin de les incorporer dans les codes de calcul (mécanique des fluides 
numériques CFD, ProSim) 
¾ effectuant les études sur le mélange de tensio-actifs (traitement de l’eau, vin). 
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Annexe I  
I.1 
ANNEXE  I 
METHODES DE COLLAGE DES MEMBRANES FLEXIBLES 
 
• Bien nettoyer la membrane avec de l'eau et de l'acétone. 
• Polir sa surface avec du papier verre. 
• Coller les orifices voisins de celui à ne pas boucher pour éviter toutes fuites. 
• Coller un petit bout de membrane avec de la colle normale (S'aider au microscope) sur 
l'orifice à conserver. Ce bout doit être suffisamment haut pour pouvoir le retirer avec 
des petItes pInces. 
• Coller la partie de la membrane exposée à l'eau avec de la colle normale sur la plaque 
en téflon de façon à ce qu'elle ne se gondole pas. 
• Appliquer le primaire sur l'intérieur de la membrane (partie non exposée à l'eau). Ne 
pas insister sur son application. Si on en met trop, il s'écaillera au séchage et il faudra 
tout reprendre depuis le début. 
• Laisser reposer le primaire pendant deux heures. 
• Appliquer la colle de façon homogène sur la surface de la membrane. 
• La colle s'auto nivelle. 
• Laisser reposer pendant trois jours sinon le collage n'est pas efficace. 
• Ce n'est pas la peine de trop en mettre. Son étanchéité est bonne même si le film est 
fin. Cela permettra en plus de ne pas changer l'élasticité de la membrane de manière 
significative. 
• Si la colle se fissure, c'est que le primaire a été mal passé. 
• Éviter de laisser la membrane trop longtemps serrée dans le clamp sinon la colle ne 
conserve plus son étanchéité sur les extrémités. 
• Le stockage des produits se fait dans le frigo en prenant bien soin de fermer les 
bouchons correctement. 
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ANNEXE  II 
TRAITEMENT D’IMAGES - PROGRAMMES EN C++ SOUS VISILOG 5.4 
 
Function1: 
{ 
Chargement de l’image 
RmSendMessage("visilog",TOP_SET_STATE,0,"ViewerRight"); 
 repertoire = "c:/Pisut/MANIP THESE/images"; 
 size = dirscanner(repertoire ,files,1,"*"); 
  for (i=0;i<size;i++)  
  {  
   printf("Processing file %s\n",files[i]); 
   sprintf(filename,"%s/%s",repertoire ,files[i]); 
   LoadData(IMAGE_DATA,filename,imname,0); 
   visilog.MIP_DISPLAY(imname);  
 
Chargement de la calibration 
   LoadData(CALIB_DATA,"c:/pisut/MANIP 
THESE/calibration/calibr_PISUT.ca5",calname,0); 
   IpSetCurCal("calibr_PISUT");      
   RmSendMessage("visilog",TOP_SET_STATE,0,"ProcessRight1");    
   P_image.MIP_VIEWCONSTR();  
sprintf(imname_b1_b2,"%s_b1_b2",imname); 
sprintf(imname_label,"%s_label",imname); 
sprintf(imname_table,"%s_table",imname); 
 
Binarisation de l’image 
   Threshold(imname,{0,210},"ima1"); 
 
Opérateurs arithmétiques et géométriques 
   hole_fill("ima1","ima2");     /** hole_fill */ 
test=0; 
while (test!=1) 
 
 {tantan=0; 
 self.SCRIPT_GET_VALUE({{"tantan","Entrez la valeur du coefficient relatif au 
SEPARATE",2},}); 
 separate("ima2",0,"bindist",tantan,"extmerge","labmark",0,"ima3");/** separate */ 
 test = RmShowQuestion("Est vous satisfait(e) ?"); /** Display a question */ 
 } 
   subtract("ima3","ima2","ima4");    /** subtract */ 
   equalize("ima4",0,0,{0,255},"ima5");    /** equalize */ 
   PLAY("noesis/lut","DefineRange",2,0,211);           /** Remove to adjust threshold levels 
*/ 
Annexe II 
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   Threshold("ima5",{0,211},"ima6"); /** Threshold */ 
   titi = 0; /** initialize titi */ 
   while (titi!=1)  /**test on titi*/ 
   { 
      RmShowMessage("Couper les bulles non exploitables"); /** Display a popup window */ 
      stopped=1;  /**stop execution*/  
      titi= RmShowQuestion("Voulez vous arreter de couper?"); /** Display a question */ 
    }   
    border_kill("ima6","ima7");                                  /** border_kill */  
 
Reconnaissance de forme (« Labellisation ») 
    label("ima7",imname);     /** label */ 
 
Analyse (détermination des différents paramètres caractéristiques de l’objet) 
    analyze(imname,"none","adjust","none",11,imname_table);  /** analyze */ 
sprintf(chemin,"c:/pisut/MANIP THESE/tableaux_res/%s",imname); 
SaveData(ANALYSIS_DATA,imname_table,chemin,1); 
   iviewer.DELETE_OBJECT("Images");  /** Delete an object stored in memory  */ 
} 
}; 
 
Ce programme est associé à une macro sous Excel qui permet la conversion des fichiers .txt 
de l’analyse en fichiers .xls. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Annexe III 
III.1 
ANNEXE  III 
METHODE DE DOSAGE EN RETOUR PAR LE THIOSULFATE DE SODIUM  
 
Principe de la méthode 
 
Les ions sulfites présents (restent) dans la phase liquide sont oxydés par une solution d’iode 
préparée in situ. L’excès d’iode est dosé en retour par le thiosulfate de sodium.   
 
Formation de la solution d’iode : 
IO3- + 6H+ +  5e-  →   ½ I2 + 3H2O  (2)  
2I-   →   I2 + 2e- (5) 
2IO3- + 10I- + 12H+   →   6I2 +6H2O 
L’iode formé est peu soluble dans l’eau. Pour le solubiliser, nous introduisons des ions iodures 
en excès : 
  2I-  +  I2   →   I3- 
Les ions iodo-iodures ainsi formés sont solubles dans l’eau. La solution est stable quelques 
heures. 
 
Oxydation du sulfite par l’iode : 
SO32- + H2O   → SO42- + 2H+ + 2e- 
             I2 + 2e-   →  2I- 
SO32- + I2 + H2O  → SO42- + 2I- + 2H+ 
 
Oxydation du dioxyde de soufre libre présent dans des vins  par l’iode : 
SO22- + I2 + 2 H2O  →  2I- + SO42- + 4H+
 
 
Dosage de l’iode en excès par le thiosulfate : 
          I2  +  2e-  → 2I- 
2Na2S2O3   → Na2S4O6 + 2Na+ + 2e- 
2Na2S2O3 + I2   → Na2S4O6 + 2NaI 
 
Réactifs utilisés 
 
¾ Iodate de Potassium  KIO3  0.02 M 
¾ Iodure de Potassium  KI  100 g/l 
Annexe III 
III.2 
 
¾ Thiosulfate de sodium   Na2S2O3 0.05 N 
¾ Acide Sulfurique    H2SO4  5 N environ 
¾ Empois d’amidon ou thiodène en poudre 
 
Mode opératoire 
 
¾ Préparer les différents réactifs 
¾ Préparer directement la solution d’iode dans la petite colonne pour éviter tous 
problèmes de réaction entre les échantillons et l’oxygène de l’air durant le 
prélèvement.   
 
Volume (ml) 
Solution 
eau et tensio-actifs vin blanc et rouge 
KIO3 0.02 M 10 20 
KI 100 g/l 5 10 
H2SO4 5 N environ 1 1 
Empois d’amidon (eau et tensio-actifs) Quelques gouttes 
Thiodène en poudre (vins)  Quelques quantités 
 
¾ Doser par le thiosulfate de sodium 0.05 N (dilution de la solution 0.1 N avant 
l’emploi). La fin du dosage se traduit par la décoloration de la solution d’iode (la 
solution vire du bleu/brun à l’incolore.      
 
Expression des résultats 
 
La détermination de la concentration en sulfite résulte de deux dosages : un premier qui 
constitue un blanc et qui permet de connaître la quantité initiale d’iode formé, le second 
concerne le dosage de l’iode en excès lorsqu’il y a eu réaction avec le sulfite de sodium. 
Grâce à ces deux dosages, on peut avoir accès à la quantité d’iode qui a disparu au cours de la 
réaction avec le sulfite, dès lors, il est possible de déterminer la quantité de sulfite qui était 
présente dans la colonne.  
Dosage du blanc : Vb est le volume de thiosulfate permettant de doser la solution initiale 
d’iode. 
Dosage de l’iode restant après réaction avec le sulfite : V1 est le volume de thiosulfate 
nécessaire au dosage de l’iode en excès. 
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La quantité d’iode consommée est la différence entre quantité d’iode initiale et quantité d’iode 
restante et égale à : 
     )VV(*NM 1bthioI2 −=∆                            (An. 1) 
Cette quantité d’iode consommée correspond à la quantité de sulfite oxydée : 
)VV(*NMM 1bthioISONa 232 −== ∆∆                         (An. 2) 
Ainsi, la concentration de sulfite (mg/l) présent dans la petite colonne est déterminée par : 
L
1bthio
SONa V.2
)VV.(N.1000.126
C
32
−
=            (An. 3) 
D’où, l’expression de la quantité de sulfite Msulfite (mg) est égale à: 
2
)VV.(N.1000.126M 1bthioSONa 32
−
=                     (An. 4) 
 
Calcul de la quantité de sulfite ayant réagi avec l’oxygène au cours du bullage MS 
 
Le bilan matière sur la quantité de sulfite de sodium introduite dans la colonne et réagissant 
avec l’oxygène transféré au cours du bullage est défini par :     
    RST MMM +=                   (An. 5) 
MT est la masse totale de Na2SO3 introduit initialement. 
MS est la masse de Na2SO3 réagissant avec l'oxygène dissous pendant le régime stationnaire. 
MR est la masse de Na2SO3 qui reste dans la colonne, déterminer par la méthode de I2 dosage. 
 
Estimation de la quantité de sulfite de sodium introduite dans la colonne (MT)  
A partir des valeurs de kL = 4.10-4 m/s et l’aire interfaciale maximale obtenue dans ce travail, 
nous pouvons estimer la valeur de MT pendant 2 minutes d’aération taération par :    
2
32
O
SONa
LLaérationLT M
M
.2.*C.V.t.akM =                (An. 6) 
MT  =      4*10-4 (m/s) . 40 (m-1) . 120 (s). 4.35.10-4 (m3) . 9200 (mg/m3) . 2 . 126/32  
  =      60 mg  
où 
VL est le volume de liquide dans le réacteur 
CL* est la concentration en oxygène de la phase liquide à saturation 
MNa2SO3 et MO2 sont respectivement les masses molaires de l’oxygène et du sulfite de sodium.  
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De ce fait, la concentration initiale du sulfite utilisée dans ce travail est choisie dans les 
gammes de concentrations suivantes : 10 < [Na2SO3] < 250 mg/l.   
 
Calcul de la quantité de sulfite de sodium ayant réagi avec l’oxygène (MS) 
A partir des équations (Eq. An. 4 et 5), la quantité de sulfite de sodium ayant réagi avec 
l’oxygène au cours du bullage peut être définie par : 
2
)VV.(N.1000.126
MMM avantaprèsthioRTS
−
=−=          (An. 7) 
où 
Vaprès est le volume de thiosulfate nécessaire au dosage de l’iode en excès (après l’aération)  
Vavant est le volume de thiosulfate nécessaire au dosage de l’iode en excès (avant l’aération) 
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ANNEXE IV 
LA SOLUBILITE (α) DE L’OXYGENE DANS LE LIQUIDE  
 
 
 
Annexe V 
V.1 
ANNEXE V 
RAYON DE LA BULLE ET POSITION DU CENTRE DE GRAVITE (RB, X, Y) AU 
COURS DE SA CROISSANCE 
 
Dans cette annexe sont présentées les évolutions de la position du centre de gravité et du 
rayon de la bulle au cours de sa croissance pour différents débits de gaz et pour les 
membranes Maison (M1, M4_2.5 et M4_4.2) et les Ancienne membrane Degrémont (A1 et 
A4). x et y sont respectivement l’abscisse et l’ordonnée du centre de gravité de la bulle et RB 
est le rayon équivalent de la bulle. L’origine du repère est le centre de l’orifice (Figure III. 
12).    
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ANNEXE VI 
VITESSE D’ASCENSION ET ACCELERATION VERTICALE DE LA BULLE AU 
COURS DE SA CROISSANCE 
 
Dans cette annexe sont présentées les évolutions de la vitesse d’ascension dy/dt de 
l’accélération d2y/dt2 de la bulle au cours de sa croissance pour différents débits de gaz et 
pour les membranes Maison (M1, M4_2.5 et M4_4.2) et les Ancienne membranes Degrémont 
(A1 et A4).  
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ANNEXE VII 
RAPPORT DIAMETRE DE L’EMBASE/DIAMETRE D’ORIFICE ET ANGLE DE 
CONTACT AU COURS DE LA CROISSANCE DE LA BULLE 
 
Dans cette annexe sont présentées, pour les membranes Maison (M1, M4_2.5 et M4_4.2) et 
les Ancienne membranes Degrémont (A1 et A4), les évolutions du rapport du diamètre 
d’embase de la bulle sur le diamètre d’orifice (dE/dOR) et de l’angle de contact (θ) au cours de  
la croissance de la bulle en fonction du débit de gaz. 
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ANNEXE VIII 
FORCES EXERCEES SUR LA BULLE AU COURS DE SA CROISSANCE 
 
ans cette annexe sont présentées les évolutions de la force exercée sur la bulle au cours de sa 
croissance pour différents débits de gaz et pour les membranes Maison (M1, M4_2.5 et 
M4_4.2) et les Ancienne membranes Degrémont (A1 et A4).  
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ANNEXE IX 
ANALYSE D’ERREUR 
 
Au cours des expériences, les mesures ont été effectuées deux à trois fois afin de vérifier la 
reproductibilité des résultats. Cependant, afin d’apprécier la qualité de ces mesures, un calcul 
des incertitudes liées à ces mesures s’avère nécessaire. Ce paragraphe est consacré aux 
imprécisions de mesures pouvant avoir lieu au cours des expérimentations.  
   
Perte de charge (∆P) 
 
La précision de mesure offerte par le manomètre électronique (capteur de pression) est de 
0.075%, soit très faible. 
  
Débit de gaz injecté (QG) 
 
Le débitmètre à bulle de savon est utilisé pour mesurer le débit de gaz passant par l'orifice du 
distributeur de gaz à l'aide de l'entonnoir dans ce travail. Donc, la valeur de QG est déterminée 
par l’équation suivante :   
mesure
entonnoir
G t
V
Q =  
Prendre le logarithme de la fonction et des valeurs absolues et remplacer les éléments par les 
incertitudes :   
mesure
mesure
entonnoir
entonnoir
G
G
t
t
V
V
Q
Q ∆∆∆
+=  
En utilisant le volume de l’entonnoir de 90 ml et le chronomètre électronique (soit 0.06 %), la 
précision de mesure est dans les gammes suivantes : 1 – 3 %.     
 
Diamètre de bulle (dB) 
 
Les différentes fonctions utilisées au cours de la programmation pour la détermination des 
diamètres des bulles à l’aide du logiciel de traitement d’images Visilog 5.4 font que le calcul 
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d’erreur est très complexe. Nous avons supposé alors que la précision des mesures est due 
principalement à la calibration de l’échelle de mesure effectuée sur les images acquises. La 
précision de mesure est de l’ordre de 1.5 – 3 % pour des bulles de 1 à 7 mm. 
    
Fréquence de la formation de bulle 
 
La fréquence de formation de bulle est le nombre de bulles formées à l'orifice du distributeur 
par unité de temps et peut être calculé par (méthode de calcul) :  
3
B
G
B
G
B d.
Q.6
V
Q
f
π
==        
Prendre le logarithme de la fonction et des valeurs absolues et remplacer les éléments par les 
incertitudes :   
B
B
G
G
B
B
d
d.3
Q
Q
f
f ∆∆∆
+=  
De ce fait, l’incertitude relative est comprise entre 10 et 20 %.  
 
Vitesse moyenne ascensionnelle de bulle 
 
Dans ce travail, la distance Dimage parcourue par une bulle entre deux images est mesurée 
directement en considérant les deux images, elle permet de calculer la vitesse moyenne 
ascensionnelle de bulle par la relation :  
images
image
B T
D
U =                             
Le temps entre deux images est fixé par la vitesse d’acquisition : Timages = 1/120 s. 
Prendre le logarithme de la fonction et des valeurs absolues et remplacer les éléments par les 
incertitudes :   
image
image
image
image
B
B
T
T
D
D
U
U ∆∆
∆
∆
+=  
La détermination des distances Dimage est utilisée à l’aide du logiciel de traitement d’images 
Visilog 5.4. Nous avons supposé alors que la précision des mesures est due à la calibration de 
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l’échelle de mesure effectuée sur les images acquises. De ce fait, l’incertitude relative est de 
l’ordre de 1.5 – 3 %. 
 
Aire interfaciale (a) 
 
L’aire interfaciale (a) est un paramètre important dans l'étude du transfert de matière  
gaz/liquide dans le réacteur (Chapitre III). Cette valeur traduit la surface d’échange de la bulle 
(SB) par unité de volume total de réacteur (VTotale) et est exprimée par : 
Total
2
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Prendre le logarithme de la fonction et des valeurs absolues et remplacer les éléments par les 
incertitudes :   
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De ce fait, nous pouvons constater enfin que les incertitudes de mesure sur l’aire interfaciale 
calculée dépendent de l’erreur commise sur la fréquence de formation de bulle, la taille de 
bulle et la vitesse d’ascension. De ce fait, l’incertitude relative est voisine de 15 - 20 %. 
   
Coefficient volumique de transfert de matière (kLa)    
 
Dans ce travail, deux méthodes sont utilisées pour déterminer les valeurs de kLa obtenues 
dans une petite colonne représentant un contacteur gaz-liquide à phase dispersée. 
 
La nouvelle méthode 
En Chapitre III, paragraphe III.3.2.2, Le coefficient kLa peut être déterminé par l’équation 
suivante : 
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Prendre le logarithme de la fonction et des valeurs absolues et remplacer les éléments par les 
incertitudes :   
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Donc, l’imprécision de mesure est liée aux imprécisions effectuées lors du dosage des ions 
sulfite présente dans la colonne. Elle est de l’ordre de 15%.      
 
La méthode classique 
Pour une condition opératoire de débit de gaz donnée, la détermination du kLa est obtenue en 
calculant la pente de la droite d’équation (Chapitre III, paragraphe III.3.2.1) 
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Différentier de la fonction et remplacer les éléments par les incertitudes :   
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Nous pouvons constater que l’incertitude 
ak
ak
L
L∆ est comprise entre 1.5 et 3 % : elle est plus 
petite que la précédente. L’erreur de cette méthode repose essentiellement sur des erreurs 
d’appareillage (sonde à oxygène, débitmètre de gaz…).  
Cependant, il est nécessaire de noter que l'erreur expérimentale obtenue par cette méthode 
peut être supérieur à 15 % dans le cas du mélange dans la phase liquide imparfaite. Comme 
pour cette nouvelle méthode, nous n’avons pas à supposer de modèle de mélange pour la 
phase liquide, la nouvelle méthode est alors choisie pour ce travail. 
 
Coefficient de transfert de matière côté liquide (kL)    
Annexe IX 
IX.5 
Connaissant l’aire interfaciale a et les coefficients de transfert volumique associés kLa, les 
valeurs du coefficient de transfert côté liquide noté kL sont calculés par : 
a
akk LL =      
Prendre le logarithme de la fonction et des valeurs absolues et remplacer les éléments par les 
incertitudes :   
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De ce fait, l’erreur commise sur la détermination de kL est relative aux erreurs commises sur a 
(15%) et sur kLa (15%), soit 30%.  
 
